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Les systèmes nanostructurés sont synthétisés grâce à de nombreux procédés. Ces 
différentes techniques d’élaboration sont couramment classées en deux catégories suivant le 
type d’approche mise en jeu.  Pour la première, dite « top-down », les entités nanométriques 
sont obtenues à partir d’un matériau massif ; la matière est dégradée pour obtenir des 
particules nanométriques. C’est le cas pour des techniques comme la lithographie, la gravure 
et est très utilisé en microélectronique. La seconde approche quant à elle, appelée « bottom-
up », consiste à assembler des briques élémentaires (atomes, molécules…) jusqu’à la 
formation du matériau voulu. Des combinaisons de ces deux approches peuvent également 
être envisagées. 
Dans ce contexte très général, les études menées par le groupe « précurseurs et 
nanostructures » au sein du laboratoire Science des Procédés Céramiques et Traitements de 
Surfaces (SPCTS) à Limoges concernent l’élaboration et le dépôt de couches minces ou 
d’îlots sur des substrats gabarits nanostructurés et plus précisément sur des surfaces vicinales. 
Au cours de cette étude, des surfaces organisées de façon périodique sont élaborées à partir de 
surfaces vicinales d’alumine α traitées thermiquement. Les travaux présentés ici ont pour 
objectif de mieux comprendre les processus d’auto-organisation conduisant à l’obtention de 
ces surfaces en s’appuyant sur la description des différents types de morphologie de surface, 
obtenus notamment en fonction de la géométrie initiale de la surface vicinale. Cette 
description est basée sur la caractérisation microstructurale de surfaces vicinales d’alumine α 
réalisée par des méthodes expérimentales complémentaires : la microscopie à force atomique 
(AFM) et deux techniques utilisant la diffusion des rayons X (à savoir la diffusion centrale 
des rayons X sous incidence rasante (GISAXS) et la diffraction sous incidence rasante 
(GIXD)).  
Ce manuscrit est constitué de quatre chapitres. Le premier chapitre présente tout 
d’abord le contexte bibliographique général lié à cette étude en exposant dans un premier 
temps l’intérêt d’utiliser des surfaces vicinales en tant que substrats gabarits. Puis dans un 
second temps, avant de présenter l’évolution des surfaces vicinales d’alumine α, nous nous 
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intéresserons plus particulièrement à la description cristallographique de l’alumine α et à la 
définition des paramètres de découpe nécessaires à la création d’une surface vicinale. Ce 
chapitre traitera également de l’étude des surfaces par des méthodes impliquant la diffusion 
des rayons X. Le second chapitre est consacré à la description de la préparation des 
échantillons et aux techniques expérimentales utilisées, mises en œuvre sur grands 
instruments, pour la caractérisation des surfaces vicinales d’alumine α, au cours de ces 
travaux. Les méthodes de simulation nécessaires à l’interprétation des données de diffusion 
centrale sont présentées dans le troisième chapitre. Puis nous montrerons comment la 
morphologie de la surface (forme et organisation) a ainsi pu être déterminée grâce aux 
résultats obtenus à la fois par GISAXS et GIXD et ce, pour deux morphologies typiques de 
l’alumine α présentant une organisation dans une ou deux directions. Enfin, le quatrième 
chapitre concerne plus particulièrement les instabilités morphologiques des surfaces vicinales 
d’alumine α. Ainsi, l’évolution isotherme des réseaux monodimensionnel (1D) et 
bidimensionnel (2D) sera tout d’abord traitée. Puis nous présenterons la transition entre ces 
deux réseaux en étudiant différents paramètres influençant cette transition, tels que la 
direction cristallographique des bords de marches et l’orientation de la surface vicinale (au 
travers de modifications des angles de découpe). L’objectif final de ce chapitre étant d’essayer 
de proposer un mécanisme concernant l’apparition du réseau 2D (qui sera décrit en détail dans 
le chapitre 3 de ce manuscrit) et qui a été observée expérimentalement par GISAXS in situ, à 
l’aide d’un four prototype développé sur la ligne BM02 de l’ESRF, ligne où ont été menées 
les différentes campagnes expérimentales de GISAXS. 
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Dans ce chapitre, nous allons tout d’abord commencer par exposer l’intérêt que peut 
apporter l’utilisation des surfaces vicinales pour ordonner des systèmes à l’échelle 
nanométrique en présentant le phénomène d’auto-organisation. Ensuite, avant de décrire les 
surfaces vicinales de saphir en elles-mêmes et l’évolution de leur morphologie au cours de 
traitements thermiques, nous allons détailler la structure cristalline de l’alumine α, que ce 
soit d’un point de vue volumique ou surfacique. Enfin, la dernière partie de ce chapitre 
traitera de l’étude des surfaces par diffusion des rayons X et décrira en particulier la 
diffraction de surface et la diffusion centrale sous incidence rasante ; deux techniques qui ont 
été utilisées au cours de ces travaux. 
I. Matériaux nanostructurés et auto-organisation 
I. 1) Matériaux nanostructurés 
I. 1. 1) Objets nanométriques 
Les matériaux nanostructurés sont constitués, totalement ou partiellement, d’entités 
qui présentent au moins une de leurs dimensions de l’ordre du nanomètre. A cette échelle, la 
proportion d’atomes de surface par rapport aux atomes du volume devient importante. Par 
exemple, si l’on considère un cristal de saphir de 5 nm dans les trois directions de l’espace, 
15 % des atomes le constituant sont à la surface alors que pour un cristal de 2 nm, cette 
proportion augmente jusqu’à atteindre environ 40 %. De ce fait, les propriétés d’un objet de 
taille nanométrique peuvent différer de celles du même objet mais de plus grande taille.  
Les matériaux nanostructurés présentent un intérêt à la fois  fondamental et 
technologique, ils suscitent donc de très nombreux travaux. Les méthodes de synthèse doivent 
être adaptées à la fabrication d’objets de dimensions nanométriques et les techniques de 
caractérisation doivent être sensibles à cette échelle, qu’il s’agisse de mesure de propriétés 
mécaniques, optiques, électriques ou encore magnétiques. Pour ce qui est de l’intérêt 
technologique, ces faibles dimensions, d’une part affectent les propriétés des objets 
considérés et d’autre part, permettent une miniaturisation des systèmes, notamment dans les 
domaines de l’électronique, de l’optique ou encore pour l’optoélectronique. Il est ainsi, par 
exemple, possible d’augmenter la densité d’intégration des composants pour augmenter la 
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rapidité des circuits électroniques ou encore d’améliorer le stockage des informations sur des 
espaces de plus en plus réduits, grâce par exemple aux propriétés magnétiques des 
nanomatériaux synthétisés [1].  
I. 1. 2) Assemblée d’objets 
Outre les différents travaux cherchant à déterminer les modifications des diverses 
propriétés en fonction de la taille des objets, il peut également être intéressant d’étudier des 
assemblées d’objets nanométriques et dans ce cas, deux situations sont alors à considérer. En 
effet, ces objets peuvent soit (i) être proches les uns des autres de façon désordonnée ou 
organisée dans une, deux, voire trois directions de l’espace soit au contraire (ii) être 
suffisamment espacés les uns des autres pour pouvoir être considérés comme isolés. Dans ce 
dernier cas, les propriétés de l’ensemble des objets seront alors la somme des propriétés 
individuelles de chacun des objets. En revanche, dans le cas où le système est ordonné, des 
propriétés nouvelles peuvent être obtenues de par leur organisation [2],[3]. L’intérêt des 
assemblages d’objets nanométriques organisés dans l’espace de façon mono, bi ou 
tridimensionnelle est donc soit l’obtention de ces nouvelles propriétés soit le renforcement des 
propriétés individuelles, qu’elles soient mécaniques, optiques, électriques ou magnétiques, 
grâce à un effet de groupe. De ce fait, l’organisation périodique des systèmes est souvent 
recherchée dans différents domaines d’applications. Parmi les nombreux moyens permettant 
d’obtenir de tels systèmes, nous nous intéresserons, par la suite, plus particulièrement au 
processus d’auto-organisation. 
I. 2) Auto-organisation 
Le terme d’auto-organisation correspond à un principe très général, permettant de 
décrire comment un ordre peut apparaître de façon spontanée à partir d’un système 
désordonné. La Figure 1 montre l’évolution considérable, depuis l’introduction de ce concept 
par W. R. Ashby [4] en 1947, du nombre de travaux portants sur l’étude de ce processus. 
Le phénomène d’auto-organisation peut être défini comme étant un processus 
conduisant à une mise en ordre spontanée d’un système, initialement désordonné, et ce, sans 
qu’une source extérieure dirige l’organisation du système. L’ordre va être créé sous l’effet des 
interactions entre les éléments du système considéré. Le système hors de son équilibre va 
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chercher à minimiser son énergie libre en favorisant des structurations, spatiales, rythmiques 
ou spatio-temporelles. L’objectif est généralement de comprendre l’origine de l’ordre spatio-
temporel créé dans le système suite à la compétition entre la stimulation du système par des 
forces ou des champs extérieurs et son retour à un état d’équilibre. Le but sera ensuite de 
pouvoir prévoir, et donc contrôler, la structure ainsi formée [5]. De nombreux travaux ont été 
menés sur ce sujet dans des domaines très variés tels que la physique, la chimie, la biologie 
mais aussi dans d’autres disciplines telles que les sciences sociales, la psychologie ou encore 
l’économie (Cf. Figure 1). Nous nous limiterons dans les paragraphes suivants à présenter 
quelques cas d’auto-organisation dans le domaine de la science des matériaux. 
 
Figure 1 : nombre et domaines de publication de travaux concernant l’auto-organisation  
(d’après Scopus – recherche en utilisant le mot clé « self-organization »). 
En considérant un système composé de deux phases, aléatoirement réparties, des 
fluctuations de composition peuvent apparaître. Il existe deux processus différents permettant 
de minimiser l’énergie globale du système. Dans le premier cas, des germes peuvent être 
créés lorsque deux entités identiques se rencontrent sur des sites préférentiels de nucléation. 
Ensuite, lorsque la taille de ces germes atteint un rayon critique, ceux-ci vont pouvoir 
continuer à croître progressivement. Ce processus, appelé « germination-croissance », conduit 
alors à l’obtention de particules réparties dans une matrice. De nombreux exemples sont 
étudiés dans le domaine des métaux [6]. Ce phénomène peut également être obtenu lorsque 
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plus loin dans le chapitre. Lors du dépôt d’objets sur une surface, des processus d’auto-
organisation peuvent conduire à une organisation périodique de ces objets dans une voire 
deux directions suivant le système objet-substrat considéré. Des exemples seront également 
donnés par la suite. 
I. 3) Surfaces vicinales 
Après avoir défini une surface vicinale et les paramètres géométriques associés, les 
paragraphes suivants décrivent les instabilités morphologiques et donnent quelques exemples 
d’utilisation de ce type de surfaces.  
I. 3. 1) Définition 
La découpe d’un monocristal selon un plan légèrement désorienté par rapport à un 
plan cristallographique ሺℎ݈݇ሻ dense va créer des terrasses, parallèles aux plans ሺℎ݈݇ሻ 
considérés, d’une longueur ܮ séparées par des marches élémentaires de hauteur ℎ. La surface 
ainsi formée présente naturellement des marches ; ce type de surface est alors appelée une 
« surface vicinale ».  
Deux angles doivent être définis pour paramétrer la découpe du monocristal en une 
surface vicinale. Ces angles sont couramment appelés « angle de miscut » et « angle 
d’azimut » et nous les noterons respectivement ݉ଵ et ݉ଶ par la suite. L’angle ݉ଵ correspond 
à l’angle entre la normale à la surface créée suite à cette découpe et la normale à une famille 
de plans cristallographiques denses ሺℎ݈݇ሻ, ces deux vecteurs sont respectivement notés ݊⃗௦�௥�௔�௘ et ݊⃗ሺℎ�௟ሻ sur la Figure 3. La largeur et la hauteur de ces marches élémentaires sont 
reliées entre elles par l’angle de miscut ݉ଵ selon la relation (1). L’angle d’azimut ݉ଶ, quant à 
lui, correspond à l’angle entre la direction moyenne des bords de marches, notée [ݑ�ݓ]௠�௬ 
sur la Figure 3, et une direction cristallographique particulière présente dans les plans ሺℎ݈݇ሻ 
considérés ; cette seconde direction est notée [ݑ�ݓ] sur la Figure 3. Ainsi dans le cas où 
l’angle d’azimut ݉ଶ est nul, la direction moyenne des bords de marches sera parfaitement 
alignée sur une direction cristallographique. Alors que pour des valeurs d’angles d’azimut non 
nulles, la direction moyenne [ݑ�ݓ]௠�௬ sera désorientée par rapport à une direction 
cristallographique précise et dans ce cas, les bords de marches seront crantés.  
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organisation des marches à la surface, par des phénomènes d’auto-organisation mettant en jeu 
la diffusion d’atomes entre les marches [18]. Les cinétiques de ces processus sont donc 
naturellement influencées par la température.  
Le phénomène de mise en paquet de marches, appelé « step bunching » en anglais, 
conduit à un regroupement de marches élémentaires modifiant alors localement la densité de 
marches. Ce processus permet de minimiser l’énergie de la surface et est provoqué par une 
instabilité de l’espacement entre des marches voisines. La surface devient alors une alternance 
de larges terrasses séparées par des groupes de fines terrasses ; ces groupes de marches 
étroites étant généralement appelés « macromarches » (Cf. Figure 4a) [19]. Pour des 
traitements thermiques longs, ces paquets de marches ainsi créés vont coalescer, ce qui va 
conduire à un élargissement des macromarches et des terrasses [20]. Cette seconde partie du 
processus, quant à elle, est induite par des différences de potentiels chimiques d’une 
macromarche à une autre. Si les forces de répulsion entre les marches élémentaires sont trop 
importantes, par exemple dans le cas où les marches sont très proches les unes des autres, le 
phénomène de mise en paquet de marches n’aura pas lieu [21]. 
Concernant les marches élémentaires, le phénomène de méandrage, appelé « step 
wandering » en anglais, quant à lui, conduit à une ondulation du bord de marches et est 
associé à une instabilité de la forme des marches (Cf. Figure 4b). Pour les surfaces vicinales 
de Si(111), Degawa et coll. [22] ont observé localement la présence de bords de marches 
sinusoïdaux. Leurs observations ont également conduit à remarquer que ces domaines ont 
ensuite tendance à croître jusqu’à se rencontrer. Ils ont également montré que la période des 
oscillations ne dépend ni de l’angle de miscut ni de la durée de traitement thermique. En 
revanche, l’amplitude des oscillations augmente avec la durée de traitement thermique jusqu’à 
une valeur maximale. De plus, ils ont pu observer que cette amplitude maximale augmente 
avec la distance entre marches, c’est-à-dire lorsque la valeur de l’angle de miscut diminue 
[23]. Des calculs théoriques ont également été réalisés par Kato et coll. dans le cas d’une 
marche élémentaire seule puis pour une surface vicinale. Concernant une marche élémentaire 
seule, le méandrage des marches est obtenu lorsque (i) la diffusion des atomes sur la partie 
inférieure de la terrasse est plus rapide que sur la partie supérieure et (ii) que le taux d’impact 
des atomes provenant de l’atmosphère extérieure est supérieur à une valeur critique. Dans le 
cas d’une surface vicinale, la distance entre les marches est un paramètre très important, 
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nanocristaux de Ag2S sur un substrat plat. L’évaporation du solvant a conduit à une 
organisation spontanée des nanocristaux en un réseau hexagonal compact soit sous forme de 
monocouches soit sous forme d’agrégats tridimensionnels suivant la quantité de matière 
ajoutée [28]. 
Les substrats peuvent aussi être choisis en fonction de la texturation physique et/ou 
chimique spécifique qu’ils possèdent. L’objectif est alors d’utiliser ces substrats, dits gabarits, 
pour imposer, et donc contrôler, l’organisation des objets grâce à cet état de surface 
particulier. En effet, sur une surface, les atomes se fixeront principalement sur certains sites 
préférentiels tels que des irrégularités topographiques, des inhomogénéités de contraintes, des 
déformations ou encore des impuretés. La structuration peut être d’origine naturelle 
(reconstruction de surface, séparation de phases en surface, surfaces vicinales, etc.) ou 
artificielle (gravure, lithographie, etc.). De plus, des traitements particuliers pour la 
préparation des substrats peuvent être mis en place dans le but, par exemple, d’améliorer ou 
d’ordonner ces sites préférentiels. Ainsi, il sera alors possible d’obtenir des systèmes 
ordonnés sur de plus ou moins grandes distances en utilisant les substrats gabarits adaptés.  
Par la suite, nous nous intéresserons plus particulièrement au cas des surfaces 
vicinales, très étudiées depuis les 50 dernières années [17],[28]–[31]. Comme présenté 
précédemment, ces surfaces sont constituées d’une succession de marches et de terrasses. Du 
fait de ces irrégularités de surface, les sites atomiques de la surface ne sont donc plus tous 
équivalents les uns aux autres et des sites préférentiels pour la nucléation peuvent alors 
apparaître. Une surface vicinale peut donc être vue comme étant un réseau de défauts de 
surface et peut servir en tant que substrat gabarit. Cette approche est d’autant plus intéressante 
qu’il est également possible de contrôler divers paramètres tels que la taille, l’orientation ou 
encore la densité de ces défauts en modifiant simplement les différents angles de découpe 
nécessaires à la création d’une surface vicinale à partir d’un monocristal. Dans ce contexte 
général, les différentes études portant sur les surfaces vicinales peuvent être séparées en deux 
catégories (Cf. Figure 5). Nous commencerons par présenter les travaux utilisant les surfaces 
vicinales en tant que substrats gabarits pour divers procédés de synthèse puis nous nous 
intéresserons aux travaux concernant les surfaces vicinales seules. 
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cuivre [33] ou dans le cas du dépôt de cobalt sur de l’or [34]. Cette croissance hétéro-
épitaxique « magique » présente l’avantage que la relaxation des contraintes est facilitée et les 
défauts se propagent moins loin dans la couche [35]. Les surfaces vicinales peuvent 
également être utilisées afin de répliquer la morphologie de marches à la couche déposée [36]. 
Organisation dirigée sur une surface vicinale 
Le second cas consiste à utiliser les surfaces vicinales pour créer des organisations 
d’objets. Concernant les dépôts de nanofils, l’utilisation de surfaces vicinales en tant que 
substrat gabarit peut avoir plusieurs objectifs. Tout d’abord, la direction des bords de marches 
par rapport aux fils va avoir une influence sur l’orientation des fils sur la surface. Par 
exemple, des nanotubes de carbone mono-parois ont été déposés par CVD sur des surfaces 
vicinales d’alumine α orientées selon les plans ሺͳͳͲሻ [37]. Cette étude a montré que plusieurs 
situations pouvaient être obtenues suivant la morphologie de la surface : ainsi les fils ont 
tendance à s’aligner le long des bords de marches ou perpendiculairement aux bords de 
marches en fonction de la hauteur des marches [37]. De plus, il a, par exemple, été montré que 
dans le cas de dépôt de nanofils synthétisés par des procédés d’épitaxie par jet moléculaire 
(MBE pour Molecular Beam Epitaxy en anglais) la présence de marches sur le substrat permet 
de contrôler la largeur sur laquelle les nanofils seront déposés, grâce à un effet d’ombrage des 
marches obtenu, lorsque de faibles angles d’incidence du faisceau sont utilisés. Cette 
procédure a notamment été employée pour le dépôt de nanofils d’argent et d’or sur des 
surfaces vicinales de silicium [38]. 
La structuration périodique de la surface vicinale est également utilisée dans le cas du 
dépôt de nanoparticules [39]. En effet, celles-ci vont pouvoir s’organiser sur la surface. La 
distance entre les îlots correspondra généralement à la période des marches de la surface 
vicinale [40]. Plusieurs situations peuvent être observées (Cf. Figure 6) : le dépôt des 
nanoparticules se fait par exemple sur les bords [41] ou dans les creux [42] des marches.  
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et de la hauteur des marches peut alors être étudiée en fonction de paramètres liés à la 
géométrie de l’échantillon lui-même (orientation cristallographique de la surface, valeur des 
angles de découpe ݉ଵ et ݉ଶ) ou de paramètres externes tels que par exemple la durée et la 
température du traitement thermique [48]. Les objectifs seront alors de pouvoir prévoir, et 
donc contrôler, les dimensions des marches à partir de modifications de ces différents 
paramètres. Il sera ainsi possible par exemple d’adapter les dimensions des marches de la 
surface du substrat en fonction des dimensions des objets que l’on souhaite déposer.  
Enfin, certaines études s’intéressent aux propriétés électroniques des surfaces vicinales 
[49]. Des coordinences différentes sont présentes sur les bords de marches, ce qui peut 
influencer la réactivité chimique des surfaces vicinales [50]. De plus, le contrôle de 
l’espacement entre les bords de marches peut permettre d’atteindre les dimensions nécessaires 
pour la création d’effets de confinement de la surface, comme cela a été fait dans le cas de 
surfaces vicinales d’or [51].  
Dans la littérature, il a été montré que les surfaces vicinales, de par leur géométrie 
particulière et contrôlable, constituent un moyen simple pour réaliser des nanostructures 
bidimensionnelles ordonnées et permettre l’organisation d’objets à longue distance [52],[53]. 
Cependant, le système final dépendra grandement de la structuration initiale de la surface 
vicinale. Une étude préalable de la morphologie de ces substrats est donc nécessaire afin de 
choisir l’orientation cristallographique des surfaces vicinales et les différents paramètres de la 
découpe adaptés aux applications envisagées. Les travaux présentés par la suite concernent 
l’étude de surfaces vicinales de saphir et leur évolution en fonction des paramètres de découpe 
et de traitement thermique. 
II. Surfaces vicinales de saphir 
Dans cette seconde partie, nous allons tout d’abord commencer par décrire 
précisément la structure cristallographique volumique de l’alumine α puis nous présenterons 
la surface du saphir. Enfin les différents paramètres influençant la morphologie des surfaces 
vicinales de saphir, obtenues suite à la mise en ordre des marches au cours de traitements 
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minuscules correspondront à la maille hexagonale (ℎ, ݇, ݈ pour les indices de plans et ݑ, �, ݓ 
pour les directions cristallographiques).  
INDICES DE PLAN 
 Hexagonal à Rhomboédrique Rhomboédrique à Hexagonal 
Relations 
matricielles 
ሺܪܭܮሻ௥ℎ = ሺℎ݈݇ሻℎ௘௫�−ଵ ሺℎ݈݇ሻℎ௘௫ = ሺܪܭܮሻ௥ℎ� 
Equations (cas R1 
du sens direct) { 
 ܪ = ͳ ͵⁄ ሺʹℎ + ݇ + ݈ሻܭ = ͳ ͵⁄ ሺ−ℎ + ݇ + ݈ሻܮ = ͳ ͵⁄ ሺ−ℎ − ʹ݇ + ݈ሻ {
ℎ = ሺܪ − ܭሻ݇ = ሺܭ − ܮሻ݈ = ሺܪ + ܭ + ܮሻ 
DIRECTIONS CRISTALLOGRAPHIQUES 
 Hexagonal à Rhomboédrique Rhomboédrique à Hexagonal 
Relations 
matricielles 
[ �ܹܷ ]௥ℎ = � [ݑ�ݓ]ℎ௘௫ [ݑ�ݓ]ℎ௘௫ = �−ଵ [ �ܹܷ ]௥ℎ 
Equations (cas R1 
du sens direct) 
{ ܷ = ሺݑ + ݓሻ� = ሺ−ݑ + � + ݓሻܹ = ሺ−� + ݓሻ  { 
 ݑ = ͳ ͵⁄ ሺʹܷ − � −ܹሻ� = ͳ ͵⁄ ሺܷ + � − ʹܹሻݓ = ͳ ͵⁄ ሺܷ + � +ܹሻ  
Tableau 2 : récapitulatif des relations de changement d’indice de plans et de directions cristallographiques, 
entre les mailles hexagonale et rhomboédrique, dans le cas général (relations matricielles) et dans le cas 
particulier R1 du sens direct (équations). 
II. 1. 2) Description du saphir d’un point de vue surfacique 
La présence d’une surface induit une rupture brutale de l’empilement périodique 
tridimensionnel des atomes permettant de décrire la structure volumique d’un cristal. 
Différents phénomènes peuvent alors se produire afin de stabiliser la surface. La Figure 10a 
présente les plans cristallographiques ሺͲͲͳሻℎ௘௫, ሺͳͲͲሻℎ௘௫, ሺͳͳͲሻℎ௘௫ et ሺͳͳ̅ʹሻℎ௘௫ du saphir, 
également notés dans la littérature respectivement plans c, m, a et r. Les substrats taillés 
parallèlement à ces plans cristallographiques sont les plus utilisés [59],[60]. Par la suite, nous 
nous intéresserons plus particulièrement à la structure de la surface lorsque le cristal est 
terminé par un plan c représenté sur la Figure 10b dans le cas d’une description par la maille 
hexagonale.  
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Une surface crée une rupture de la répétition tridimensionnelle de la maille. La 
stabilité des surfaces sera assurée par la modification de la structure de la surface par rapport à 
la structure du volume. Deux types de phénomènes peuvent avoir lieu : la relaxation et la 
reconstruction de la surface [63]. Ceux-ci sont décrits par la suite dans le cas particulier des 
surfaces ሺͲͲͳሻℎ௘௫ de l’alumine α. 
II. 1. 2. ii) Relaxation de la surface ሺ૙૙૚ሻ��� de l’alumine α 
Dans le cas de la relaxation de la surface, celle-ci est stabilisée par des variations de 
distances entre le plan constituant la surface et le plan immédiatement inférieur. Dans certains 
cas, il arrive également que cet effet se répercute sur plusieurs plans proches de la surface. 
Concernant les surfaces ሺͲͲͳሻℎ௘௫ de l’alumine α, des calculs théoriques effectués par 
Godin et coll. ont montré que ce phénomène correspond à un décalage selon l’axe ܿ⃗ℎ௘௫ vers le 
volume de la dernière couche, ne contenant que des atomes d’aluminium. Cette couche d’ions 
aluminium finit alors par se retrouver quasiment coplanaire avec la couche d’ions d’oxygène 
suivante. Le paramètre noté ݀⊥ଵ sur la Figure 12 traduit ce déplacement vertical de la couche 
d’ions aluminium. Ainsi, il a été montré que la valeur du paramètre ݀⊥ଵ variait de 0,8 Å à 
0,1 Å respectivement avant et après la relaxation [61]. Expérimentalement, Guénard et coll. 
ont, quant à eux, montré que la distance entre les plans d’aluminium et d’oxygène variait de 
51 % [62]. Les positions des ions oxygène dans le plan sont également modifiées dans les 
directions ݔ et ݕ. Ainsi, tout en restant coplanaires, les ions oxygène se déplacent dans le plan ሺͲͲͳሻℎ௘௫ afin que les longueurs des distances Al-O restent approximativement identiques à ce 
qu’elles sont dans l’empilement tridimensionnel du saphir. Ces déplacements se traduisent 
alors par des variations des paramètres ݀௫ଵ, ݀௫ଶ, ݀௫ଷ, ݀௬ଵ, ݀௬ଶ et ݀௬ଷ présents sur la Figure 
12. Les calculs théoriques ont également montré que les distances entre les plus proches 
voisins ne variaient pas de plus de 10 % entre la structure relaxée et la structure du volume 
[61]. Ainsi les distances Al-O et O-O sont respectivement de 1,84 Å et 2,51 Å avant la 
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surfaces ሺͲͲͳሻℎ௘௫ de l’alumine α, nous commencerons tout d’abord par définir les notations 
utilisées pour décrire le phénomène de reconstruction de surface.  
Notations 
En notant respectivement ሺ�⃗; ܾ⃗ሻ et ሺ�௥⃗⃗⃗⃗⃗; ܾ௥⃗⃗ ⃗⃗ ሻ les vecteurs de base des surfaces non 
reconstruite et reconstruite, la relation matricielle permettant le passage d’une base à l’autre 
s’écrit alors (4) : 
ቆ�௥ܾ⃗⃗⃗⃗⃗௥⃗⃗ ⃗⃗ ቇ = [ݑଵଵ ݑଵଶݑଶଵ ݑଶଶ] (�ܾ⃗⃗) (4) 
Deux cas sont alors possibles. Premièrement, les vecteurs des nouvelle et ancienne 
bases sont colinéaires et la nouvelle structure est simplement notée ሺ�௥ �⁄ × ܾ௥ ܾ⁄ ሻ. Ce cas est 
illustré sur la Figure 13a où l’on peut voir une reconstruction de surface de type 2×1. La 
deuxième possibilité est que la seconde base soit tournée par rapport à la première. Si la 
symétrie est conservée, la nouvelle structure sera notée ሺ�௥ �⁄ × ܾ௥ ܾ⁄ ሻ�� où � est la valeur 
de l’angle de rotation entre les deux structures (Cf. Figure 13b où un exemple de 
reconstruction (√͵ × √͵)�͵Ͳ° est présenté). Dans certains cas, il arrive aussi que la symétrie 
de la structure change, cela doit alors être précisé dans la notation. Par exemple, la Figure 13c 
montre la reconstruction d’une surface en des réseaux � ʹ × ʹ ou � ʹ × ʹ ; les lettres � et � 
correspondant respectivement aux symétries primitive et centrée, dans le cas d’un réseau 
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II. 2) Mise en ordre de surfaces vicinales de saphir 
Les marches présentes sur les surfaces vicinales de saphir ont tendance à 
s’organiser en formant, à partir des marches élémentaires créées lors de la découpe du 
monocristal, des paquets de marches [73]. Différents paramètres vont pouvoir influencer la 
morphologie de la surface obtenue après traitement thermique. Ces paramètres peuvent être 
séparés en deux catégories : ceux internes, liés à la géométrie du substrat étudié, à savoir les 
angles de découpe (notés ݉ଵ et ݉ଶ, Cf. paragraphe I. 3. 1)) et ceux externes, tels que la 
température et la nature de l’atmosphère. L’évolution de la morphologie des surfaces vicinales ሺͲͲͳሻℎ௘௫ du saphir en fonction de ces différents paramètres, tout en s’appuyant sur les 
considérations cristallographiques décrites précédemment, est présentée dans les paragraphes 
suivants. 
II. 2. 1) Paramètres liés à la géométrie de l’échantillon 
Des morphologies et des évolutions différentes peuvent être observées suivant 
l’orientation cristallographique de la surface vicinale choisie [60],[74],[75]. Nous ne 
présenterons ici que le cas des surfaces vicinales de saphir orientées selon les plans ሺͲͲͳሻℎ௘௫. 
II. 2. 1. i) Influence de l’angle de miscut �૚ 
L’état de surface obtenu après traitement thermique est relié à la valeur de l’angle de 
miscut ݉ଵ choisi pour la découpe du monocristal. La majorité des études, publiées dans la 
littérature et présentant l’influence de l’angle de miscut, ont été réalisées sur des substrats 
ayant des angles ݉ଵ compris entre 0,03° et 6° [18],[75]–[77]. Pour des conditions de 
traitement thermique identiques, une augmentation de l’angle de miscut entraîne une 
diminution de la largeur des terrasses. Par exemple, la largeur obtenue après un traitement 
thermique à 1200 °C sous air pendant une heure est comprise entre 50 et 150 nm pour les 
substrats ayant un angle de miscut entre 0,3° et 1° alors que pour les substrats avec un angle 
de miscut de 5° la largeur des terrasses est comprise entre 15 et 40 nm [78]. La période et la 
hauteur des marches étant deux paramètres reliés l’un à l’autre, cet effet est donc également 
visible sur la hauteur des marches obtenues. Verre et coll. ont ainsi observé 
expérimentalement une augmentation de la hauteur des marches suite à l’augmentation de la 
valeur de l’angle de miscut [77]. 
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Les différents travaux réalisés au sein du groupe « précurseurs et nanostructures » du 
laboratoire SPCTS au cours des dernières années, ont mis en œuvre des surfaces vicinales de 
saphir dont les valeurs des angles de miscut vont jusqu’à 10° [42],[46],[47],[79], soit des 
angles bien plus importants que ceux rencontrés dans la littérature. Pour ces substrats, des 
tendances similaires aux résultats présents dans la littérature ont été obtenues concernant 
l’évolution de la période et de la hauteur en fonction de la valeur de l’angle de miscut ݉ଵ.  
De plus, la valeur de l’angle de miscut ݉ଵ semble avoir une influence sur les 
phénomènes de diffusion et sur le facteur limitant la cinétique du processus de croissance des 
marches. Des mesures d’énergie d’activation (Cf. Tableau 3) ont permis de montrer que pour 
une valeur d’angle de miscut de 1°, une diffusion de lacunes d’aluminium en volume se 
produit [73]. Pour des angles de miscut de 5° et 10°, l’énergie d’activation correspond plutôt à 
la diffusion d’oxygène sur la surface. Il a également été montré que, pour un angle de miscut 
de 1°, les marches sont très larges et peu hautes alors que pour des angles de miscut plus 
grands de 5° et 10°, la hauteur des marches est importante et la largeur est plus faible (Cf. 
Tableau 3). Ces observations ont permis de conclure que l’étape limitante de la croissance des 
marches n’est pas la même dans les deux cas. Lorsque l’angle de miscut est faible (1°) la 
diffusion des atomes sur la surface limiterait la croissance des marches alors que pour des 
angles de miscut plus importants (5° et 10°) il semblerait que le facteur limitant soit le 
franchissement de la hauteur des marches [80]. 
Angle de miscut (°) 1 5 10 
Energie d’activation (eV) 2,1 0,92 0,71 
Période � (nm) 180 110 80 
Hauteur � (nm) 1,5 2,3 4 
Tableau 3 : énergies d’activation, périodes et hauteurs mesurées à partir de l’analyse d’images AFM de 
surfaces vicinales de saphir orientées selon les plans ሺͲͲͳሻℎ௘௫  et traitées à 1250 °C pendant 32 h sous air  [80] . 
II. 2. 1. ii) Influence de l’angle d’azimut �૛ 
Le plan obtenu par projection du groupe d’espace �͵̅ܿ selon la direction [ͲͲͳ]ℎ௘௫ 
appartient au groupe plan p6mm (groupe plan n°17) [54]. De ce fait, les plans ሺͲͲ݈ሻℎ௘௫ du 
saphir présentent donc une symétrie d’ordre 6 autour de l’axe ܿ⃗ℎ௘௫ et les directions 
cristallographiques contenues dans ces plans peuvent être séparées en deux types de 
directions : les directions équivalentes à la direction [ͳͳͲ]ℎ௘௫ et celles équivalentes à 
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surfaces où les bords de marches sont alignés sur une direction < ʹͳͲ >ℎ௘௫ [19],[53],[76]–
[78],[81]–[84].  
Bien que ces deux types de découpe, qui conduisent à des surfaces présentant des 
marches rectilignes [19], coexistent dans la littérature, il ne semble pas y avoir d’études dont 
l’objectif serait de comparer ces deux cas l’un par rapport à l’autre. Shen et coll. ont 
cependant utilisé des surfaces vicinales d’alumine α ሺͲͲͳሻℎ௘௫ comme substrats pour déposer 
des films de GaN par MBE et par MOCVD (pour Metalorganic Chemical Vapor Deposition 
en anglais). Ils ont alors constaté que pour une même technique de dépôt sur une surface 
vicinale présentant un angle de miscut ݉ଵ donné, des films différents sont obtenus lorsque les 




Figure 16 : images AFM de films de GaN déposés sur une surface vicinale d’alumine α avec un angle de 
miscut ݉ଵ de 0,5° et des bords de marches orientés selon (a) [ͳͳͲ]ℎ௘௫  et (b) [ʹͳͲ]ℎ௘௫  [81] . 
L’influence de la désorientation de la direction moyenne des bords de marches par 
rapport à une direction cristallographique particulière, c’est-à-dire le cas où l’angle d’azimut ݉ଶ est non nul, a été beaucoup moins étudiée. Kurnosikov et coll. ont travaillé sur des 
surfaces vicinales de saphir ሺͲͲͳሻℎ௘௫ ayant un angle de miscut ݉ଵ variant de 0,5° à 4° avec 
une désorientation des bords de marches ݉ଶ, comprise entre 0° et 30° et mesurée par rapport 
à la direction [ʹͳͲ]ℎ௘௫ [19]. Le cas ݉ଶ = Ͳ° a déjà été traité dans le paragraphe précédent ; 
nous nous intéresserons donc ici aux résultats pour lesquels ݉ଶ > Ͳ°. Ces auteurs ont pu 
observer une fluctuation des directions des bords de marches. Dans ce cas une modification 
de la direction du bord de marches sur une portion de la marche est obtenue. Les bords de 
marches deviennent alors parallèles alternativement à certaines des directions < ʹͳͲ >ℎ௘௫ et < ͳͳͲ >ℎ௘௫ du saphir ; comme nous l’avons déjà mentionné ces directions sont non 
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équivalentes et forment un angle de 30° modulo 60° entre elles. Ils ont également remarqué 
que ce phénomène est observé plus rapidement dans le cas de l’échantillon découpé avec un 
angle de miscut ݉ଵ de 0,5° que pour les autres. 
Deux types de morphologies de surface ont pu être observés, par ces mêmes auteurs, 
suivant les valeurs des deux angles de découpe des substrats traités thermiquement. Tout 
d’abord, lorsque de faibles valeurs d’angle de miscut ݉ଵ sont associées à des désorientations ݉ଶ supérieures à 10°, il semble que le changement de direction des bords de marches ne se 
produit que localement (sur 20 % de la surface pour une durée de 8 h) et lorsque la hauteur 
des marches atteint une valeur seuil d’environ 3,2 à 3,4 nm (Cf. Figure 17a). Au contraire, 
pour des substrats ayant des angles de miscut ݉ଵ supérieurs à 1° et des angles d’azimut ݉ଶ 
inférieurs à 10°, le changement de direction se retrouve sur toute la surface et se produit pour 
des hauteurs de marches d’environ 2,2 nm (Cf. Figure 17b). Dans ce cas, il a également été 





Figure 17 : images AFM de surfaces vicinales d’alumine α avec des fluctuations 
des directions des bords de marches (a) localement et (b) homogène [19] . 
II. 2. 2) Paramètres externes liés au traitement thermique 
II. 2. 2. i) Influence de la température et de la durée du traitement 
thermique 
De nombreuses études ont été réalisées sur des surfaces vicinales de saphir orientées 
selon les plans ሺͲͲͳሻℎ௘௫ afin de déterminer l’influence de la température [60],[73],[76]–
[78],[84] et de la durée [19],[60],[76],[83],[84] du traitement thermique sur la morphologie de 
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II. 2. 2. ii) Influence de l’atmosphère du traitement thermique 
Le phénomène de mise en ordre des marches est également influencé par l’atmosphère 
de traitement thermique et a été étudié par plusieurs auteurs [60],[80],[83]. Un exemple est 
présenté sur la Figure 19 qui montre les images AFM de deux substrats de saphir, ayant un 
angle de miscut ݉ଵ inférieur à 0,3° avec des bords de marches le long de la direction [ͳͳ̅Ͳ]ℎ௘௫, après un traitement thermique à 1300 °C mais sous des atmosphères différentes : un 
traitement a été réalisé sous air (Cf. Figure 19a) et pour l’autre une atmosphère saturée en 
oxygène a été utilisée (Cf. Figure 19b). Les deux surfaces présentent une morphologie finale 
similaire mais il faut cependant remarquer que sous oxygène seulement 11 h ont été 
nécessaires pour obtenir cet état de surface alors que sous air il a fallu 20 h [83]. Ces résultats 
illustrent donc bien que lorsque le traitement thermique est réalisé sous une atmosphère 
saturée en oxygène, la cinétique de la réorganisation des marches est plus rapide et ce, quelle 
que soit l’orientation cristallographique de la surface du saphir [60].  
  
(a) (b) 
Figure 19 : surfaces d’alumine α ሺͲͲͳሻℎ௘௫ obtenues après un traitement thermique à 
1300 °C pendant (a) 20 h sous air et (b) 11 h sous oxygène [83] . 
Concernant les surfaces vicinales de saphir avec un angle de miscut ݉ଵ de 10°, des 
études ont également été menées au sein de notre laboratoire afin de connaître l’influence de 
la nature de l’atmosphère de traitement thermique [80]. Ainsi, la Figure 20 montre l’évolution 
de la période des marches en fonction de la durée de traitement thermique et ce, sous deux 
atmosphères différentes : sous air et sous argon. Sous argon, il n’y a quasiment pas 
d’évolution de la période des marches : même après 64 h de traitement thermique la valeur de 
la période n’a quasiment pas changé. Alors que dans le cas du traitement thermique sous air, 
la période est de 15 nm après une durée de 30 min et de 80 nm après 32 h. Lorsqu’il est 
réalisé sous une atmosphère d’argon, le phénomène de mise en paquets de marches est donc 
très fortement ralenti. Ces observations montrent que la présence (ou l’absence) d’oxygène 


MATRINGE Caroline | Thèse de doctorat | Université de Limoges | 2016 56 
 
marches présentes sur la surface. De plus, la présence d’oxygène dans l’atmosphère utilisée 
lors du traitement thermique semble jouer un rôle capital sur la cinétique de mise en ordre des 
marches. En effet, dans le cas où le traitement thermique se fait sous une atmosphère 
dépourvue d’oxygène aucune évolution de la période des marches n’est observée, pas même 
après 64 h de traitement thermique. Enfin, une morphologie particulière a pu être obtenue 
dans certaines conditions de traitement thermique. En effet, au bout d’un certain temps la 
surface, présentant initialement des marches rectilignes périodiques, devient totalement 
recouverte par un réseau bidimensionnel de marches. 
L’un des objectifs des travaux présentés ici sera donc d’approfondir l’étude du réseau 
bidimensionnel afin d’en déterminer la forme, les dimensions et l’organisation et ce, à partir 
de l’interprétation de données obtenues par des techniques de diffusion des rayons X que nous 
allons présenter dans la suite de ce chapitre.  
III. Caractérisation des surfaces par diffusion de 
rayons X 
De nombreuses techniques expérimentales permettent d’étudier les surfaces. Certaines 
sont uniquement dédiées à ce type d’études, telle que par exemple la microscopie en champ 
proche, alors que d’autres sont dérivées de méthodes de caractérisation volumiques [85]. Les 
techniques utilisées au cours de ces travaux, à savoir la diffraction de surface (GIXD pour 
Grazing-Incidence X-ray Diffraction en anglais) et la diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante (GISAXS pour Grazing-Incidence Small-Angle X-rays Scattering en 
anglais), font partie de cette seconde catégorie. Les paragraphes suivants présentent tout 
d’abord la géométrie utilisée pour les études de surfaces pour des techniques basées sur la 
diffusion des rayons X, puis le principe de ces deux méthodes de caractérisation. 
III. 1) Des rayons X pour étudier les surfaces 
III. 1. 1) Indice de réfraction 
L’interaction d’une onde avec la matière est décrite, à l’échelle macroscopique, par 
l’indice optique du matériau considéré. Dans le domaine des rayons X, c’est-à-dire pour des 
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longueurs d’onde comprises entre 0,01 et 10 nm, ce qui équivaut à des énergies comprises 
entre 0,1 et 100 keV, l’indice de réfraction d’un matériau s’écrit sous la forme d’un nombre 
complexe (5) : ݊ = ͳ − � − �ߚ. (5) 
Les paramètres � et ߚ traduisent respectivement la dispersion et l’absorption du 
faisceau incident de rayons X par le matériau étudié. Les valeurs de ces deux paramètres 
dépendent du matériau irradié ainsi que de la longueur d’onde utilisée. En effet, le paramètre ߚ, donné par la formule (6), est proportionnel au coefficient d’absorption linéaire ߤ du 
matériau et à la longueur d’onde � du faisceau incident. Le paramètre �, quant à lui, peut être 
calculé grâce à la relation (7) valable si la masse volumique ߩ est exprimée en g.cm-3 et la 
longueur d’onde � en nm [86]. 
ߚ = ߤ�ʹ� (6) � ≃ ͳ,͵ × ͳͲ−ସߩ�ଶ (7) 
III. 1. 2) Angle critique 
Dans le domaine des rayons X, les ordres de grandeurs des paramètres � et ߚ sont 
respectivement de 10-5 et de 10-6 [87]. L’indice de réfraction (5) d’un matériau donné est donc 
toujours légèrement inférieur à l’unité lorsqu’il est irradié par un faisceau de rayons X. De ce 
fait, lorsqu’une onde passe de l’air au matériau considéré, le faisceau est légèrement réfracté 
et est dévié vers l’interface (Cf. Figure 22a). Plus l’angle d’incidence est faible, plus l’onde 
réfléchie va se propager parallèlement à l’interface. Il existe une valeur particulière d’angle 
d’incidence pour laquelle le faisceau incident sera totalement réfléchi par le matériau. Cet 
angle, généralement noté ��, est appelé « angle critique » ou « angle de réflexion totale ». 
Lorsqu’un matériau est irradié par un faisceau de rayons X sous un angle d’incidence α 
inférieur à ��, l’onde sera alors fortement réfléchie et le faisceau transmis se déplacera 
quasiment parallèlement à l’interface (Cf. Figure 22b). La valeur de l’angle critique dépend, 
d’après la relation (8), à la fois du matériau étudié et de l’énergie du faisceau utilisé. L’angle 
critique peut être déterminé expérimentalement grâce à une mesure par réflectométrie X [88]. 
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III. 2) Diffraction de surface 
III. 2. 1) Cas de la diffraction par un cristal 
Rappelons tout d’abord le cas de la diffraction de rayons X pour un cristal infini, c’est-
à-dire un cristal dans lequel la maille élémentaire se répète dans les trois directions de 
l’espace [91]. Dans ce cas, l’intensité de l’onde diffusée par l’ensemble du cristal s’exprime, 
en fonction du vecteur de diffusion �⃗ = ݇�⃗⃗⃗⃗⃗ − ݇�⃗⃗⃗⃗  où ݇�⃗⃗⃗⃗  et ݇�⃗⃗⃗⃗⃗ sont respectivement les vecteurs 
d’onde des ondes incidente et diffractée, de la façon suivante (10) : ܫሺ�⃗ሻ = ܫ௘|ܨሺ�⃗ሻ|ଶ|ܮሺ�⃗ሻ|ଶ (10) 
L’intensité diffusée par une particule chargée (ici un électron) est donnée par la 
formule de Thomson (11) où ܫ଴ est l’intensité du rayonnement incident utilisé pour irradier le 
matériau et ݎ௘ = ʹ,ͺʹ × ͳͲ−ଵହ ݉ est le rayon électrocinétique de l’électron. 
ܫ௘ = ܫ଴ݎ௘ଶ ቆͳ + c�s ሺʹ�ሻଶʹ ቇ (11) 
Le terme ܨሺ�⃗ሻ, quant à lui, correspond au facteur de structure. Il permet de prendre en 
compte la structure de la maille de la phase considérée et dépend donc de la nature des atomes 
présents dans cette maille ainsi que de leur position. Le facteur de structure a pour expression 
(12) où ݂ሺ⃗ݎሻ est le facteur de diffusion atomique et ⃗ݎ est le vecteur position des atomes dans 
la maille. 
ܨሺ�⃗ሻ =∭ ݂ሺ⃗ݎሻ ex�ሺ−��⃗. ⃗ݎሻ ݀�௠௔�௟௟௘  (12) 
Enfin, le dernier terme, ܮሺ�⃗ሻ, décrit l’arrangement tridimensionnel des mailles dans le 
cristal et est appelé facteur de forme. Il s’exprime de la façon suivante (13) où �⃗ est le vecteur 
position de chacune des mailles dans le cristal. 
ܮሺ�⃗ሻ =∑∑∑ex� ሺ−ʹ���⃗. �⃗௓ ሻ௒௑  (13) 
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III. 2. 2) Cas de la diffraction par une surface 
Comme nous l’avons indiqué précédemment, la profondeur de pénétration des rayons 
X dans un matériau dépend de l’angle d’incidence sous lequel il est irradié. L’incidence 
rasante est donc choisie pour les études de surface afin que les signaux collectés ne 
proviennent que des premières couches atomiques du cristal. Cependant, lorsque l’on 
s’intéresse à une surface, il n’est alors plus possible de considérer l’empilement de mailles 
élémentaires comme étant tridimensionnellement infini. Le cristal est limité dans une 
direction de l’espace et ce caractère semi-infini va alors avoir une influence sur les signaux de 
diffraction obtenus. En effet, cette discontinuité selon la normale à la surface, dans l’espace 
direct, entraîne un allongement infini du nœud dans l’espace réciproque qui est orienté selon 
la direction considérée. De ce fait, dans le cas de la diffraction par une surface cristalline, des 
distributions continues de l’intensité, formant des tiges de diffusion perpendiculaires à la 
surface, sont visibles. Ces tiges sont appelées « tiges de troncatures » (notées CTR pour 
Crystal Truncation Rods en anglais) [92]. 
Plusieurs contraintes expérimentales doivent être satisfaites pour réaliser ce type 
d’étude. En effet, les faisceaux de rayons X doivent être le plus focalisés possible et avoir une 
intensité importante puisque le pic de Bragg est environ 105 fois plus intense que les tiges de 
troncatures [92]. Bien que certaines études sont réalisées sur des montages de laboratoire, des 
sources de rayons X telles que les sources synchrotrons facilitent l’observation de ce 
phénomène. De plus, dans tous les cas, le montage utilisé doit pouvoir permettre l’utilisation 
de la géométrie d’incidence rasante, afin d’étudier la surface de l’échantillon et non le 
volume. 
III. 3) Diffusion centrale des rayons X sous incidence 
rasante 
Les analyses réalisées par diffusion centrale des rayons X (DCRX en français ou 
SAXS pour Small-Angle X-rays Scattering en anglais) permettent de quantifier les 
fluctuations locales de densité électronique à l’échelle nanométrique au sein d’un matériau 
[93]. Les études par SAXS sont généralement faites en transmission ; dans le cas d’étude de la 
surface cette géométrie n’est pas adaptée. En effet, la quantité d’objets rencontrés par le 
MATRINGE Caroline | Thèse de doctorat | Université de Limoges | 2016 62 
 
faisceau de rayons X incident étant petite, le signal de diffusion ainsi obtenu est faible. Afin 
d’améliorer la sensibilité à la surface, l’innovation proposée par Levine en 1989 [94] a été de 
se placer dans une géométrie en réflexion sous incidence rasante. C’est cette technique 
d’analyse, tout naturellement appelée diffusion centrale de rayons X sous incidence rasante 
(DCRX-IR ou GISAXS), que nous allons décrire ici. 
III. 3. 1) Principe et géométrie de la diffusion centrale des rayons 
X sous incidence rasante 
Le principe de la diffusion centrale des rayons X sous incidence rasante consiste donc 
à irradier la surface d’un échantillon par un faisceau de rayons X monochromatique sous un 
angle d’incidence ��  faible. La valeur de cet angle d’incidence est choisie proche de celle de 
l’angle critique ��  du matériau considéré afin que le faisceau réfléchi se propage à la surface 
de l’échantillon. Celui-ci sera considéré comme un faisceau primaire et la façon dont il sera 
diffusé dépendra alors de la morphologie des inhomogénéités présentes à la surface de 
l’échantillon ainsi que de leur organisation spatiale. 
Le positionnement d’un détecteur linéaire, parallèle à la surface de l’échantillon 
permet de remonter à des informations telles que les dimensions des objets, à leur forme et à 
leur organisation. Cependant dans ce cas, les informations obtenues ne sont valables que dans 
le plan de la surface. Si l’on veut des informations en dehors du plan, comme par exemple 
pour déterminer les hauteurs des objets, il faudra alors décaler verticalement le détecteur et 
enregistrer une série de clichés GISAXS à différentes positions [95]. Les détecteurs 
bidimensionnels permettent de collecter directement des clichés GISAXS bidimensionnels 
contenant donc à la fois les informations dans le plan et hors du plan de la surface de 
l’échantillon et sont donc largement utilisés maintenant pour l’enregistrement de données 
GISAXS. Dans ce cas, le détecteur est placé perpendiculairement à la fois à la surface de 
l’échantillon et à la direction du faisceau de rayons X incident. Quelle que soit la méthode 
utilisée pour sa détection, le signal de diffusion évolue en fonction du vecteur de diffusion �⃗ 
qui peut alors être décomposé selon les trois directions de l’espace réciproque (Cf. Figure 24) 
avec :  
 la composante �௭, qui est orthogonale à la surface diffusante, 
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de diffusion qui a une intensité beaucoup plus faible que celle de ces deux faisceaux. La 
position du faisceau incident doit tout de même être repérée car elle est nécessaire à l’analyse 
des données GISAXS par simulation. Elle est donc déterminée sans puits en utilisant un 
faisceau incident rendu beaucoup moins intense par l’utilisation de filtres pour ne pas 
endommager le détecteur. 
III. 3. 2) Analyse qualitative de données enregistrées par GISAXS 
L’analyse qualitative des données expérimentales de diffusion centrale des rayons X 
sous incidence rasante donne accès à différentes informations concernant le système étudié et 
permet notamment de déterminer des distances dans des systèmes constitués d’assemblées 
d’objets ordonnés ainsi que la forme des objets qui diffusent ; des exemples d’études sont 
présentés dans les paragraphes suivants. 
III. 3. 2. i) Mesure de distances dans des systèmes ordonnés 
Des études de diffusion centrale sous incidence rasante ont été réalisées sur des îlots 
d’or déposés sur des surfaces de silicium [96]. Le signal de diffusion enregistré est présenté 
sur la Figure 25a. Les interférences constructives entre les ondes diffusées par les îlots 
présents à la surface de l’échantillon sont à l’origine des deux tiges de diffusion visibles sur le 
cliché GISAXS. Une coupe horizontale, représentant l’évolution de l’intensité en fonction de 
la composante �௬ du vecteur de diffusion et ce, pour une valeur �௭ donnée, peut être réalisée à 
partir du cliché de diffusion expérimental. Une telle coupe est présentée sur la Figure 25b. La 
mesure de la position du maximum d’intensité nous renseigne sur la distance entre les îlots. 
En effet, cette distance est inversement proportionnelle à la valeur de la position du maximum 
d’intensité : plus les tiges de diffusion sont proches l’une de l’autre, plus la distance entre les 
îlots est grande. Ici, la valeur mesurée de la position du maximum d’intensité est de Ͳ,͸ͳʹ ݊݉−ଵ ce qui correspond à une distance de ͳͲ,ʹ ±  Ͳ,5 ݊݉. De la même façon, la 
hauteur des îlots peut être déduite à partir de la réalisation d’une coupe verticale (évolution de 
l’intensité en fonction de la composante �௭ du vecteur de diffusion et ce, pour une valeur �௬ 
donnée), reportée sur la Figure 25c. 
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de l’incidence rasante est employée. En effet, compte tenu de la faible valeur de l’angle 
d’incidence, les faisceaux de rayons X utilisés en diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante sondent généralement de larges zones, de l’ordre du mm2 [86], de la surface 
considérée. Ces résultats peuvent être comparés à des résultats extraits de l’analyse d’images 
de microscopie, généralement obtenues sur de petites zones (de l’ordre du µm2 par exemple 
pour les images AFM) de la surface de l’échantillon. Par exemple, Naudon et coll. ont pu 
déterminer le taux d’îlots d’or présents sur une surface de silicium à partir de résultats obtenus 
à la fois par GISAXS et à partir de l’analyse d’images de microscopie électronique en 
transmission (MET). La comparaison des résultats obtenus par ces deux méthodes montre un 
bon accord entre l’ensemble de ces données expérimentales (détermination de 0,94×1012 
îlots.cm-2 en MET et de 0,96×1012 îlots.cm-2 en GISAXS) [96] et peut notamment permettre 
de conclure que les images, et donc les résultats découlant de leur analyse, sont bien 
représentatives de la surface. De plus, il arrive que la zone à analyser soit inaccessible par 
microscopie (comme par exemple pour des études d’îlots enfouis, de multicouches, etc.). 
Dans ce cas, il est toutefois possible d’utiliser les techniques employant les rayons X, puisque, 
comme mentionné précédemment (Cf. paragraphe III. 1. 3)), un choix judicieux de l’angle 
d’incidence du faisceau permettra de faire varier la profondeur de pénétration des rayons X 
dans le matériau. Ainsi, la diffraction sous incidence rasante et la diffusion centrale des 
rayons X sous incidence rasante permettent l’étude de multicouches [98],[107]–[110] ou 
encore d’agrégats enfouis dans une matrice [96],[106]–[109]. De plus, ces études peuvent se 
faire sous différents types d’environnement et être couplées à d’autres techniques de synthèse 
ou de caractérisation rendant les études in situ possibles [103],[111],[112]. 
Ne donnant pas accès à la même zone de l’espace réciproque (Cf. Figure 27b), la 
diffraction de surface et la diffusion centrale des rayons X sous incidence rasante sont des 
techniques complémentaires pour l’analyse de surfaces. Par exemple, Revenant et coll. ont 
étudié un système composé de pyramides de platine déposées sur une surface (111) de 
tungstène par diffraction et diffusion de rayons X sous incidence rasante [113]. La Figure 27 
présente schématiquement les différentes contributions possibles, induites par la géométrie de 
la surface, sur le signal de diffusion. Tout d’abord, la surface W(111) va provoquer 
l’apparition de tiges de troncatures (CTR), perpendiculaires à cette surface et présentes entre 
les pics de Bragg, dus au volume de l’échantillon [92]. De plus, trois autres CTR résulteront 
également de la présence des pyramides de Pt et affecteront l’ensemble des nœuds de l’espace 
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cinétique de mise en ordre : pour des atmosphères riches en oxygène le phénomène est 
accéléré, ce qui laisserait supposer que la diffusion d’oxygène est un paramètre important. De 
plus, certaines conditions ont conduit à une morphologie présentant une organisation 
bidimensionnelle. 
Nous avons consacré la dernière partie de ce chapitre à la description de méthodes 
utilisant les rayons X et permettant d’étudier les surfaces de cristaux : la diffusion centrale des 
rayons X sous incidence rasante (GISAXS) et la diffraction de surface (GIXD). Ces deux 
techniques de caractérisation reposent sur l’utilisation de la géométrie de l’incidence rasante 
permettant de ne s’intéresser qu’à la partie du signal provenant de la surface de l’échantillon. 
Du fait que la diffusion des rayons X dépend des inhomogénéités présentes sur la surface, 
l’interprétation des données expérimentales donne alors accès à des informations sur la 
morphologie de la surface et sur son organisation spatiale. En effet, ces deux techniques 
permettent d’enregistrer les distributions d’intensité diffusée positionnées au voisinage de 
l’origine ou de nœuds du réseau réciproque caractéristiques de l’état de surface de 
l’échantillon étudié. Il est ainsi possible de relier la position des tiges de diffusion, obtenues 
par GISAXS, à la périodicité des objets déposés sur une surface et d’observer par GIXD les 
tiges de troncatures induites par le caractère fini des surfaces étudiées. Ces deux techniques, 
qui ne donnent pas accès aux mêmes zones de l’espace réciproque, sont complémentaires 
l’une de l’autre et elles le sont  également avec les observations faites par microscopie.  
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Dans ce chapitre, nous décrirons tout d’abord le protocole de préparation des 
échantillons. Ensuite nous présenterons les différentes techniques de caractérisation utilisées 
au cours de ces travaux à savoir : la diffusion centrale des rayons X sous incidence rasante, 
la diffraction de surface et enfin, la microscopie à force atomique.  
Toutes les notations de directions et de plans cristallographiques seront indexées, 
pour ce chapitre, dans la maille hexagonale de l’alumine α, de ce fait l’indice « hex » ne sera 
donc pas précisé. 
I. Préparation des échantillons 
La première partie de ce chapitre est dédiée à la description de la préparation des 
substrats étudiés au cours de ces travaux. Les substrats utilisés au cours de cette étude sont 
découpés à partir de monocristaux d’alumine α synthétisés par le procédé de Czochralski [1] 
par la société MTI corporation (Richmond, Californie). Le monocristal est produit par une 
méthode de solidification dirigée obtenue en relevant très lentement un germe d’un bain 
d’alumine pure fondue tout en le faisant tourner sur lui-même. Ce procédé permet de faire 
croître des monocristaux de grandes dimensions (plusieurs centimètres) et est largement 
utilisé dans l’industrie. Ce paragraphe présente la méthode employée pour orienter les 
surfaces vicinales d’alumine α ainsi que les fours utilisés lors des différents traitements 
thermiques. 
I. 1) Orientation et découpe des échantillons 
Comme mentionné dans le chapitre précédent, les substrats de saphir que nous avons 
étudiés, fournis par la société MTI Corporation (Richmond, Californie), sont des surfaces 
vicinales orientées selon les plans ሺͲͲ݈ሻ et sont découpés avec des angles de miscut ݉ଵ et 
d’azimut ݉ଶ non nuls. L’angle de miscut ݉ଵ a été choisi égal à 1°, 5°, 10° ou 15°. L’angle 
d’azimut ݉ଶ, quant à lui, a été choisi égal à 0° ; 0,5° ; 1° ; 2° ; 5° ou 10° pour des substrats 
présentant un angle de miscut ݉ଵ de 10°. Les substrats, de dimensions 10 x 10 x 0,5 mm3, 
sont polis sur une face grâce à un polissage mécanochimique garantissant, d’après les données 
du fournisseur, une rugosité inférieure à 10 Å. 
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II. 2)) afin de pouvoir suivre, au travers de la modification du signal de diffusion centrale, 
l’évolution de la morphologie de surfaces vicinales d’alumine α pendant la durée d’un 
traitement thermique. Ce four prototype sera décrit dans le chapitre 4. 
II. Analyses par les rayons X 
Après une rapide présentation du rayonnement synchrotron, nous décrirons dans les 
paragraphes suivants les deux équipements mis en œuvre sur les grands instruments au cours 
de ces travaux. Il s’agit d’un dispositif couplé de diffraction et diffusion centrale sur la ligne 
BM02 à l’ESRF et du diffractomètre MED (pour Multi-Environnement Diffractometer en 
anglais) de la ligne SIXS à SOLEIL.  
II. 1) Le rayonnement synchrotron 
II. 1. 1) Principe et intérêts du rayonnement synchrotron 
Les particules chargées, telles que les électrons, émettent, lorsqu’elles sont accélérées 
à des vitesses proches de la vitesse de la lumière, un rayonnement électromagnétique dès lors 
qu’elles sont soumises à une accélération. La lumière ainsi émise est appelée « rayonnement 
synchrotron » [3]. Ce rayonnement correspond à une perte d’énergie et était considéré, jusque 
dans les années 70, comme un rayonnement parasite observé au sein des accélérateurs de 
particules. Lorsque l’accélération des particules est importante, l’émission du rayonnement se 
fait de façon tangentielle à la trajectoire initiale des particules et le spectre ainsi obtenu est 
continu sur une plage de longueurs d’onde très large. Le faisceau créé peut alors être 
considéré comme « blanc ». Plus l’énergie des particules chargées sera importante plus 
l’énergie du rayonnement synchrotron qui en sera issu sera grande [3]–[5]. Une cinquantaine 
de sources synchrotrons sont disponibles à travers le monde (Cf. Figure 3). Au cours de ces 
travaux, les campagnes d’expériences ont été menées sur les deux sources de lumière 
synchrotron localisées en France : l’ESRF (pour European Synchrotron Radiation Facility en 
anglais) qui se situe à Grenoble et SOLEIL (pour Source Optimisée de Lumière d'Énergie 
Intermédiaire du LURE – pour Laboratoire d’Utilisation du Rayonnement Electro-
magnétique) qui est située en région parisienne. L’ESRF fonctionne à une énergie de 6 GeV, 
les faisceaux obtenus ont une gamme d’énergies comprises entre 3 keV et 100 keV [6]. 
MATRINGE Caroline | Thèse de doctorat | Université de Limoges | 2016 87 
 
L’énergie de fonctionnement à SOLEIL est de 2,75 GeV et correspond à une plage d’énergie 
de 3 eV à 15 keV [7]. L’ESRF permet donc d’avoir accès aux rayons X durs (ܧ >ͳͲ ݇��) alors qu’à SOLEIL il est possible de travailler dans l’ultraviolet, l’infrarouge et avec 
des rayons X mous. 
 
Figure 3 : sources synchrotrons dans le monde [5] . 
De nombreuses caractéristiques du rayonnement synchrotron expliquent le 
développement et l’utilisation de ces machines. En effet, comme mentionné précédemment, 
de larges spectres d’énergie sont accessibles et peuvent s’étendre, suivant les sources de 
lumière considérées, du domaine de l’infrarouge à celui des rayons X durs, ce qui correspond 
à des énergies comprises entre 0,25 eV à 100 keV (ou à des longueurs d’onde allant de 5 µm à 
0,012 nm). De plus, les faisceaux disponibles sur ces sources de lumière sont très intenses. La 
Figure 4 présente l’évolution, en fonction du temps, de la brillance des sources de rayons X 
[8], définie comme étant le nombre de photons émis par seconde, par millimètre carré et par 
unité d’angle solide pour une bande passante en longueur d’onde Δ� �⁄  de 0,01 et s’exprimant 
généralement en photons/s/mm2/mrad2/0,1% Δ� �⁄ . Un faisceau de rayons X produit sur un 
montage de laboratoire a une brillance de 107 à 108 alors que sur synchrotron la brillance peut 
atteindre 1020 (Cf. Figure 4). Une telle valeur est en partie due au fait que les faisceaux issus 
des sources synchrotrons sont très peu divergents : dans le plan vertical, la divergence est de 
l’ordre de 0,1 à 1 mrad et elle est de quelques milliradians dans le plan horizontal [4]. Une 
focalisation des faisceaux adaptée aux expériences envisagées peut donc être obtenue en 
utilisant les dispositifs optiques adéquats. La taille du faisceau, variable d’une ligne à l’autre 
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L’anneau de stockage, représenté de façon schématique sur la Figure 6a, est constitué 
d’une succession de parties droites et de parties courbes. Dans les sections courbes de 
l’anneau de stockage se retrouvent les « éléments magnétiques de courbure » (également 
appelés « dipôles » ou « aimants de courbure » et souvent notés BM pour Bending Magnet en 
anglais). Leur rôle est de guider la trajectoire des électrons pour les faire tourner en rond. En 
effet, la présence d’un champ magnétique, perpendiculaire à leur trajectoire, courbe la 
trajectoire, initialement rectiligne, des électrons qui perdent alors de l’énergie en émettant un 
rayonnement électromagnétique tangent à leur trajectoire initiale. Les « éléments 
d’insertion », quant à eux, sont situés dans les parties droites de l’anneau de stockage. Le 
champ magnétique sinusoïdal présent dans ces dispositifs ondule la trajectoire des électrons 
lorsqu’ils les traversent conduisant ainsi à l’émission d’un rayonnement. Il existe deux types 
d’éléments d’insertion : les « onduleurs » et les « wigglers ». Dans le cas d’un wiggler, les 
oscillations de la trajectoire du faisceau d’électrons, par rapport à l’axe de la section droite, 
sont grandes. Les faisceaux issus des wigglers sont, comme les spectres d’émission d’un 
aimant de courbure, continus en énergie mais possèdent une brillance plus grande (Cf. Figure 
6b) et sont décalés vers les courtes longueurs d’ondes. Pour ce qui est des onduleurs, les 
électrons oscillent en s’écartant peu de leur trajectoire et des phénomènes d’interférence sont 
obtenus. De ce fait, certaines longueurs d’ondes sont favorisées et le spectre d’émission à 
l’issue d’un onduleur est un spectre de raies (Cf. Figure 6b) [10]. Les faisceaux produits sont 
ensuite distribués sur les différentes lignes de lumière (numérotées 4 sur la Figure 5). Des 
cavités accélératrices sont également présentes sur l’anneau de stockage (Cf. Figure 6a) et 
permettent de restituer une partie de l’énergie perdue par la production de lumière 
synchrotron, lors de chaque passage du faisceau d’électrons. 
 
(a) (b) 
Figure 6 : (a) représentation schématique d’un anneau de stockage et (b) comparaison des spectres 
d’émission d’un onduleur, wiggler et aimant de courbure [4]. 
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Par exemple, lors de la toute première campagne d’expériences de diffusion centrale, 
réalisée antérieurement au travaux présentés ici, des substrats avec des angles de miscut ݉ଵ 
de 1° et de 5°, tous deux traités pendant 16 h à 1250 °C sous air, avaient été étudiés par 
GISAXS. La distance � entre l’échantillon et le détecteur était alors de 2620 mm et l’énergie 
du faisceau de rayons X était ܧ = ͳͲ ݇�� [14],[15]. Ces deux échantillons ont à nouveau été 
étudiés par GISAXS après l’agrandissement de la cabane expérimentale, réalisé dans le cadre 
du projet QMAX, avec la dernière configuration du montage pour laquelle la distance entre 
l’échantillon et le détecteur était cette fois-ci de � = 5ʹ͵5 ݉݉ et l’énergie du faisceau de 
rayons X était de ܧ = ͺ ݇��. Les clichés (�௬; �௭) expérimentaux, enregistrés dans le cas où 
les bords de marches et la direction du faisceau de rayons X incident sont parallèles, pour ces 
deux échantillons et dans chacune de ces deux configurations du montage, sont présentés sur 
les Figure 9b et 9c avec les images AFM de ces deux échantillons (Cf. Figure 9a). Les clichés (�௬; �௭) expérimentaux enregistrés à � = ʹ͸ʹͲ ݉݉ et ܧ = ͳͲ ݇�� ne présentent pas les 
tiges de diffusion caractéristiques d’une surface organisée de façon périodique (Cf. Figure 
9b). Pourtant, les images de microscopie à force atomique des mêmes échantillons semblent 
bien montrer que les marches sont organisées périodiquement, comme le traduit la présence 
d’harmoniques sur les fonctions d’autocorrélation obtenues pour ces deux images (Cf. Figure 
9a). En revanche, pour une distance � de 5235 mm et une énergie ܧ de 8 keV des tiges de 
diffusion sont clairement visibles pour chacun des deux échantillons (Cf. Figure 9c). Cette 
observation permet de conclure que les surfaces des deux échantillons sont organisées de 
façon périodique et notamment de mesurer cette période. 
Au cours de ces travaux, l’ensemble des expériences a été mené en utilisant le 
couplage de la diffraction des rayons X « classique » avec la diffusion centrale des rayons X 
sous incidence rasante, possible grâce à la configuration de la ligne BM02. Ainsi, l’intensité 
diffusée par GISAXS a été mesurée par un détecteur bidimensionnel (XPAD), placé à une 
distance de 5235 mm de l’échantillon. D’autre part, un détecteur ponctuel situé sur le bras de 
détection a, quant à lui, été utilisé pour les mesures d’intensité diffractée nécessaire à la 
procédure d’orientation de l’échantillon par DRX, selon une méthode mise en place dans le 
cadre de l’étude des surfaces vicinales de saphir et présentée par la suite.  
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permettent de reconstruire la distribution tridimensionnelle de l’intensité diffusée autour de 
l’origine du réseau réciproque grâce à l’enregistrement de l’évolution du signal de diffusion 
en fonction de la rotation de l’échantillon autour de la normale à la surface moyenne. Un 
point de repère pour cette rotation, repérée par l’angle � sur la Figure 8, est donc nécessaire 
afin de pouvoir comparer entre eux des résultats obtenus pour des échantillons différents. Les 
paragraphes suivants détaillent les différentes étapes de cette procédure d’orientation qui, en 
combinant la diffraction des rayons X et la tête goniométrique motorisée de la ligne BM02, 
permet de déterminer une origine de la rotation � avec une précision de 0,05°. Cette méthode 
d’alignement de la surface est donc bien plus précise que les méthodes classiques 
d’alignement de l’échantillon utilisant généralement un laser. 
II. 2. 2) Méthode d’orientation des surfaces vicinales de saphir 
Détermination de l’origine de la rotation � par DRX 
La procédure qui a été développée pour l’orientation de la surface vicinale se fait en 
plusieurs étapes en utilisant la diffraction des rayons X de deux familles de plans différentes1. 
L’échantillon est tout d’abord placé manuellement sur le goniomètre de telle sorte que les 
bords du substrat soient à peu près parallèles aux axes de rotation des deux berceaux croisés ߯ଵ et ߯ଶ et que l’axe de rotation de l’un des berceaux soit colinéaire à la direction du faisceau 
de rayons X incident, par exemple ߯ଵ sur la Figure 10a.  
La première étape concerne l’orientation de la normale aux plans ሺͲͲ͸ሻ de l’alumine α 
par rapport à l’axe de rotation �. L’objectif est de positionner ces deux directions colinéaires 
l’une avec l’autre. Dans un premier temps, la surface moyenne de l’échantillon est horizontale 
et les deux berceaux ߯ଵ et ߯ଶ sont réglés à 0°. La présence de la surface vicinale découpée 
avec un angle de miscut ݉ଵ a pour conséquence que les plans ሺͲͲ͸ሻ sont inclinés par rapport 
à la surface moyenne. De ce fait, l’angle d’incidence, noté � sur la Figure 10b, conduisant à 
la diffraction par la famille de  plans ሺͲͲ͸ሻ, doit prendre en compte la valeur de l’angle de 
miscut ݉ଵ (comme indiqué précédemment dans le paragraphe I. 1)). Ensuite, pour l’étape 
suivante, l’angle de miscut est « compensé » sur le berceau dont l’axe de rotation est 
                                                 
1
 Nous pouvons noter que, sur le montage utilisé, cette procédure n’est applicable que pour des substrats 
découpés avec des angles de miscut ݉ଵ inférieurs à 11°. 
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perpendiculaire à la direction du faisceau de rayons X incident (ici le berceau ߯ଶ, Cf. Figure 
10a). Cette rotation du berceau permet de positionner les plans ሺͲͲ͸ሻ perpendiculairement à 
l’axe de rotation �. Le pic de diffraction des plans ሺͲͲ͸ሻ est alors obtenu pour un angle 
d’incidence ω correspondant exactement à l’angle de Bragg de la famille de plans ሺͲͲ͸ሻ, noté �ሺ଴଴6ሻ sur la Figure 10c, et qui a pour valeur 20,967°2. De cette façon, l’axe de rotation � est 
bien colinéaire à la normale aux plans ሺͲͲ͸ሻ et cette orientation sera conservée pour toute 
rotation de l’échantillon autour de l’axe � à condition de ne pas modifier les réglages des 
berceaux. 
L’objectif de la seconde étape est de se repérer dans le plan. L’orientation dans le plan 
constituant les terrasses des surfaces vicinales, est alors déterminée en faisant diffracter une 
seconde famille de plans, non parallèles avec les plans (006). En effet, la diffraction de ces 
plans inclinés ne sera observée que lorsqu’ils seront en position de Bragg et cette condition ne 
pourra être obtenue que pour une position en � particulière. Cela implique qu’une légère 
rotation autour de la normale aux plans ሺͲͲ͸ሻ entraînera alors la disparition de la diffraction 
par cette seconde famille de plans. Selon la procédure développée au cours de ces travaux, il a 
été décidé de placer l’origine de la rotation angulaire sur la position en � où l’intensité 
diffractée par les plans inclinés est maximale. Les plans choisis ici sont les plans ሺͳͳͳʹሻ de 
l’alumine α. L’angle entre les plans ሺͲͲ͸ሻ et les plans ሺͳͳͳʹሻ, noté � sur la Figure 10d, peut 
être calculé grâce aux relations cristallographiques de la maille du saphir et vaut 24,466°. Les 
positions des deux berceaux croisés ߯ଵ et ߯ଶ ne sont pas modifiées afin de conserver 
l’orientation des plans ሺͲͲ͸ሻ, obtenue à l’issue de l’étape précédente, et dans ce cas, la 
diffraction de la famille de plans ሺͳͳͳʹሻ sera donc obtenue pour une valeur de l’angle 
d’incidence � égale à �ሺଵଵଵଶሻ − �, où �ሺଵଵଵଶሻ est l’angle de Bragg de la famille de plans ሺͳͳͳʹሻ d’une valeur de 51,837° (Cf. Figure 10d).  
                                                 
2
 Pour la dernière configuration du montage, l’énergie a été fixée à 8 keV soit une longueur d’onde de 
1,54963 Å. De ce fait, toutes les valeurs des angles de diffraction indiquées dans la suite de ce chapitre seront 
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II. 3) Diffraction de surface 
Les paragraphes suivants sont consacrés, à la description d’une part de la ligne de 
lumière synchrotron et du montage utilisés pour l’acquisition des données de diffraction de 
surface et d’autre part des échantillons étudiés et des nœuds observés au cours de ces travaux. 
II. 3. 1) Montage utilisé 
Les expériences de diffraction de surface ont été réalisées à SOLEIL sur la ligne SIXS 
(pour Surfaces Interfaces X-ray Scattering en anglais) dont l’énergie du faisceau de rayons X 
incident peut être choisie entre 5 et 20 keV. L’optique de cette ligne, présentée de façon 
schématique sur la Figure 14, est constituée d’un monochromateur double en Si(111) et de 
deux miroirs [17]. Etant donné que cette ligne est installée après un onduleur, l’intensité reçue 
par le premier cristal du monochromateur est très importante, celui-ci doit donc être refroidi 
par un système cryogénique. Le premier miroir permet de focaliser le faisceau sur 
l’échantillon et le second a une fonction différente selon la géométrie expérimentale utilisée. 
Deux diffractomètres sont disponibles sur cette ligne : l’un est appelé MED (pour Multi-
Environment Diffractometer en anglais) et l’autre est appelé UHV (pour Ultra High-Vacuum 
en anglais). Ces deux dispositifs permettent d’ajouter divers environnements pour la 
réalisation de synthèses suivies in situ par GIXD et/ou GISAXS ; les expériences impliquant 
des méthodes nécessitant des conditions d’ultra vide sont réalisées sur le diffractomètre UHV 
[17]. 
 
Figure 14 : schéma de l’optique de la ligne de lumière SIXS à SOLEIL [17] . 
Deux campagnes d’expériences de diffraction de surface ont été réalisées sur cette 
ligne au cours de ces travaux. Pour la première, l’énergie du faisceau de rayons X a été fixée à 
MATRINGE Caroline | Thèse de doctorat | Université de Limoges | 2016 101 
 
8 keV et l’angle d’incidence a été réglé à 0,35° et pour la seconde, l’énergie était de 12 keV 
avec un angle d’incidence de 0,25°. Comme indiqué dans le premier chapitre, l’angle critique �� d’un matériau varie avec l’énergie. Pour l’alumine α, l’angle critique vaut 0,20° et 0,30° 
pour des faisceaux de rayons X ayant une énergie de 12 keV et 8 keV respectivement [18]. 
Pour ces deux campagnes, l’acquisition des données a donc toujours été réalisée en prenant un 
angle d’incidence �� = �� + Ͳ,Ͳ5°. L’échantillon est positionné sur le dispositif MED en 
géométrie verticale. Les directions cristallographiques sont définies en utilisant le système de 
coordonnées de la maille hexagonale de l’alumine α, définie par les paramètres de maille |�⃗| = |ܾ⃗| = Ͷ,͹5ͺͺ Å et |ܿ⃗| = ͳʹ,ͻͻʹ Å [19],[20]. Dans le réseau réciproque, les normes des 
vecteurs de la base sont donc |�⃗∗| = |ܾ⃗∗| = Ͳ,ʹͶʹ͸5 Å−ଵ et |ܿ⃗∗| = Ͳ,Ͳ͹͸ͻ͹ Å−ଵ. Le réglage 
du diffractomètre se fait à partir de la symétrie et des paramètres de maille de l’alumine α et 
de l’optimisation de la diffraction de quelques familles de plans conduisant à la génération 
d’une matrice d’orientation. Comme mentionné dans le chapitre 1, plusieurs orientations de la 
maille triple hexagonale par rapport à la maille rhomboédrique sont possibles pour décrire 
l’alumine α (Cf. paragraphe II.1.1.iii) du chapitre 1). L’orientation des surfaces vicinales 
d’alumine α a été réalisée en vérifiant les extinctions des certaines familles de plans afin de 
choisir de se placer, comme indiqué dans le premier chapitre, dans le cas R1 du sens direct 
[21]. Ainsi, grâce à la matrice d’orientation, il sera alors possible de positionner l’échantillon 
afin de faire diffracter n’importe quelle famille de plans accessible. L’intensité diffractée a été 
enregistrée avec un détecteur ponctuel placé à environ 2 m de l’échantillon.  
II. 3. 2) Echantillons observés et nœuds étudiés 
Au cours de cette étude, différents échantillons correspondant à différents états des 
surfaces vicinales d’alumine α ont été caractérisés ex situ par diffraction de surface. Tout 
d’abord, une surface d’alumine α taillée parallèlement aux plans ሺͲͲ͸ሻ, c’est-à-dire découpée 
avec des angles ݉ଵ et ݉ଶ nuls, a été caractérisée. Cet échantillon a été étudié afin d’avoir un 
état de référence. En effet, les données enregistrées pour ce premier échantillon ont 
notamment été comparées à celles obtenues pour une surface vicinale de saphir présentant un 
angle de miscut ݉ଵ de 10° par rapport aux plans cristallographiques ሺͲͲͳሻ et un angle 
d’azimut ݉ଶ nul et non traitée thermiquement. La comparaison de ces résultats permettra 
alors de déterminer l’influence de la découpe du substrat conduisant à la création d’une 
surface vicinale, c’est-à-dire l’influence de la présence de marches non ordonnées sur le 
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signal de diffraction expérimental enregistré. Les autres substrats étudiés sont également des 
surfaces vicinales de saphir découpées avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° par rapport aux 
plans cristallographiques ሺͲͲͳሻ et un angle d’azimut ݉ଶ nul mais ont, quant à eux, été traités 
à 1250 °C sous oxygène pendant des durées variables (à savoir 8 h, 16 h, 32 h et 96 h) et 
présentent donc des organisations de surface différentes. Ainsi, l’influence de la mise en ordre 
des marches sur le signal de diffraction pourra être obtenue en comparant les données de la 
surface vicinale brute et celle traitée pendant 8 h. Enfin, l’étude de l’ensemble des 
échantillons traités à 1250 °C sous oxygène pendant des durées variables a permis d’observer 
l’influence de la durée du traitement thermique sur la morphologie de la surface.  
Pour ces échantillons, des cartographies bidimensionnelles de la diffusion autour de 
différents nœuds du réseau réciproque ont été enregistrées. Le détecteur bidimensionnel 
n’était pas disponible lors de nos campagnes expérimentales, des séries de scans 
monodimensionnels ont donc dû être enregistrées afin de reconstituer les cartes d’intensité 
autour du nœud considéré, dans les plans ሺℎ݇ሻ, ሺℎ݈ሻ ou ሺ݈݇ሻ. De plus, étant donné que 
l’intensité au centre d’un nœud est naturellement beaucoup plus élevée que l’intensité diffusée 
présente autour du nœud considéré [22], certaines cartes ont dû être réalisées en plusieurs fois, 
en adaptant le nombre de filtres sur le détecteur suivant la zone cartographiée. 
III. Observations par microscopie à force atomique 
Les microscopies en champ proche (SPM pour Scanning Probe Microscopy en 
anglais) sont des techniques relativement récentes qui constituent toute une famille de 
méthodes. Le principe est de balayer la surface d’un échantillon à l’aide d’une sonde et 
d’enregistrer des interactions physiques à courtes distances entre cette sonde et la surface, 
d’où le nom de champ proche. La surface est imagée à partir de cartographies de la mesure de 
ces interactions. L’analyse des images permet d’étudier la morphologie de la surface 
observée. L’intérêt des microscopies en champ proche est donc de fournir des informations de 
surface et ce, jusqu’à l’échelle atomique [23]. 
Le microscope à effet tunnel (STM pour Scanning Tunneling Microscopy en anglais) 
est le premier microscope en champ proche à avoir été développé en 1981 par G. Binnig et H. 
Rohrer qui ont reçu un prix Nobel en 1986 pour leurs travaux dans ce domaine [24]. Ce 
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microscope repose sur des interactions de type électrique. En effet, les images sont réalisées à 
partir de la mesure d’un courant qui passe par effet tunnel entre la surface de l’échantillon et 
une pointe placée à quelques angströms de cette surface. Le microscope à force atomique 
(AFM pour Atomic Force Microscopy en anglais) date de 1985 et repose, quant à lui, sur la 
mesure de forces mécaniques présentes entre les atomes constituant la surface de l’échantillon 
et ceux de la pointe de la sonde du microscope. L’avantage de l’AFM est qu’il est 
particulièrement adapté pour l’observation de surfaces isolantes qui ne sont alors pas 
observables par STM.  
Les surfaces de saphir étant isolantes, nous nous intéresserons donc plus 
particulièrement, dans les paragraphes suivants, au fonctionnement de l’AFM. Différents 
environnements pour l’observation par microscopie à force atomique peuvent être envisagés. 
En effet, le vide n’étant pas nécessaire, l’acquisition des images se fait généralement sous air 
et à température ambiante. Néanmoins, des dispositifs adaptés permettent de réaliser des 
observations à des températures contrôlées, que ce soit à faible [25] ou à haute température 
[26]. Les travaux sous ultra vide, dans le but par exemple de limiter les contaminations 
potentielles de surface, ou dans d’autres conditions extérieures, tel que par exemple des 
études sous pression [27], ne sont pas non plus exclues. Enfin, des observations en milieu 
liquide peuvent également être mises en place et présentent l’avantage de minimiser au 
maximum les forces appliquées sur l’échantillon [28]. De ce fait, l’AFM en voie liquide 
possède donc par exemple des applications dans le domaine de la biologie et peut également 
permettre de mesurer les forces présentes dans des suspensions colloïdales [29].  
III. 1) Description du montage AFM  
Le microscope utilisé au laboratoire SPCTS pour l’observation des surfaces vicinales 
de saphir est un microscope 5500 de la société Agilent (Cf. Figure 15a), piloté par le logiciel 
Picoview 8. Le schéma de principe simplifié d’un microscope à force atomique est présenté 
sur la Figure 15b. Les paragraphes qui suivent détaillent les différents éléments constituant le 
microscope. 
Concernant le microscope utilisé au cours de ces travaux, l’échantillon est fixe et la 
sonde est mobile. Les sondes utilisées en AFM, généralement en silicium, sont constituées de 
deux parties (Cf. Figure 16) : la pointe, assurant l’interaction pointe-surface, est située au bout 
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photodiode, permet de les mesurer et ainsi de cartographier la surface de l’échantillon. En 
effet, le faisceau laser est focalisé sur l’extrémité du bras de levier où il est réfléchi pour être 
renvoyé sur une photodiode quatre cadrans (Cf. Figure 15b). Comme mentionné dans le 
paragraphe précédent, la détection du faisceau laser sur la photodiode peut être facilitée par 
l’utilisation de sonde présentant un revêtement métallique sur le microlevier améliorant la 
réflexion du faisceau laser sur le bras de levier de la sonde. Les variations induites par la 
topographie de la surface de l’échantillon se traduisent par des variations verticales de la 
position du faisceau sur la photodiode (c’est-à-dire dans la direction A-B sur le schéma 
présenté Figure 15b). Les variations horizontales (c’est-à-dire dans la direction A-C sur la 
Figure 15b) correspondent à des torsions du microlevier. 
Différents effets liés, à la fois, au principe de fonctionnement de la microscopie à force 
atomique et à l’acquisition des images, définissent la résolution d’une image obtenue par 
AFM. La résolution latérale est généralement de l’ordre du nanomètre (en considérant des 
images classiques de 512 par 512 points). La résolution verticale est liée au déplacement du 
scanner selon l’axe ܼ représenté sur la Figure 15b et dépend de l’encodage de l’électronique 
du microscope ; elle est, quant à elle, de l’ordre de l’angström. Comme mentionné dans le 
chapitre précédent, les grandeurs caractéristiques des surfaces vicinales de saphir sont la 
période et la hauteur des marches. Les périodes mesurées sont de l’ordre de la dizaine à la 
centaine de nanomètres et pour ce qui est des hauteurs, celles-ci sont des multiples de la 
distance ܿ/͸ entre deux plans d’oxygène qui a pour valeur 2,165 Å [31]. De ce fait, le 
microscope à force atomique est donc une technique de caractérisation particulièrement bien 
adaptée à l’étude de nos surfaces vicinales.  
III. 2) Différents modes de fonctionnement de l’AFM 
Plusieurs modes de fonctionnement existent pour l’acquisition des images par 
microscopie à force atomique. Les paragraphes suivants décrivent tout d’abord les modes dits 
de type contact ou statique puis ceux dits de type dynamique. 
III. 2. 1) Modes statiques 
Le principe de fonctionnement du microscope à force atomique repose sur les forces 
d’interaction à courte distance présentes entre les atomes de la surface à observer et ceux de la 
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pointe de la sonde utilisée. Ces forces sont proportionnelles à la déflexion verticale du 
microlevier et à sa constante de raideur. Le relief de la surface crée alors des variations de ces 
forces physiques permettant de former une image de la surface de l’échantillon. Deux types de 
fonctionnement existent en mode contact : le mode non asservi et le mode asservi et sont tous 
deux décrits dans les paragraphes suivants. 
III. 2. 1. i) Mode non asservi 
Dans ce mode de fonctionnement, le tube piézo-électrique assure le balayage de la 
zone à observer dans les directions ܺ et ܻ. La pointe de la sonde suit alors la topographie de la 
surface et l’image est obtenue à partir des variations de déflexion du microlevier repérées sur 
la photodiode. 
Des précautions sont à prendre concernant l’état de surface des échantillons que l’on 
souhaite observer de cette façon. En effet, la surface ne doit pas présenter de variations de 
hauteurs trop importantes sinon, la sonde risque d’avoir du mal à suivre la surface et pourrait 
être endommagée. Ce mode est donc généralement utilisé pour des surfaces peu rugueuses et 
permet d’obtenir des images à l’échelle atomique. 
III. 2. 1. ii) Mode asservi 
Le mode asservi est le mode le plus couramment utilisé lors de l’acquisition des 
images par AFM en mode statique. Dans ce cas, le balayage dans les directions ܺ et ܻ est à 
nouveau assuré par le tube piézo-électrique. Cependant dans ce mode, une boucle 
d’asservissement sur un second piézo-électrique (dans la direction ܼ), permet de maintenir la 
déflexion du microlevier autour d’une valeur constante fixée. Les images topographiques 
ainsi obtenues sont des images réalisées à force constante et avec un déplacement continu du 
piézo-électrique selon ܼ. Une seconde image, appelée « signal d’erreur » peut également être 
enregistrée en même temps que l’image topographique. Cette deuxième image correspond aux 
variations instantanées de la déflexion du microlevier et est donc l’image dérivée de l’image 
topographique. Ce type d’acquisition présente l’avantage de donner une impression d’image 
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alors calculer la hauteur moyenne des marches de l’image AFM considérée en déterminant les 
extrema des profils topographiques de l’image. Les hauteurs inférieures à ܿ/͸ = ʹ,ͳ͸5 Å, 
c’est-à-dire les hauteurs inférieures à la distance entre deux plans consécutifs d’oxygène dans 
la structure de l’alumine α, ainsi que 2 % des extrema, correspondant aux valeurs aberrantes, 
ne sont pas prises en compte dans le calcul de la hauteur moyenne d’une image. Cette 
méthode présente l’avantage de pouvoir obtenir, pour une image AFM donnée, une valeur de 
la hauteur moyenne à partir d’environ 10000 valeurs ; contre une trentaine de valeurs dans le 
cas du relevé manuel. Il est également à noter que le cas où les marches ne sont pas 
parfaitement alignées avec les bords de l’image ne pose pas de problème pour l’utilisation de 
cette méthode, à condition que l’inclinaison des marches par rapport aux bords de l’image ne 
dépasse pas 60°. 
IV. Conclusion 
Ce chapitre est consacré à la présentation du protocole de préparation des échantillons 
et des techniques expérimentales utilisées au cours de ces travaux pour caractériser les 
surfaces vicinales d’alumine α organisées suite à des traitements thermiques à haute 
température et pendant de longues durées.  
Les analyses par les rayons X, c’est-à-dire la diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante (GISAXS) et la diffraction de surface (GIXD), donnent des informations 
statistiques sur la forme, la taille et l’organisation de la morphologie de la surface considérée. 
De plus, ne sondant pas les mêmes zones de l’espace réciproque, ces deux techniques sont 
complémentaires l’une avec l’autre et sont également complémentaires de la microscopie à 
force atomique (AFM) permettant, quant à elle, d’observer la surface dans l’espace direct 
mais aussi de déterminer, à partir de l’analyse des images obtenues, certains de ses paramètres 
caractéristiques tels que la période et la hauteur des marches. Ainsi, au cours de ces travaux, 
ces différentes techniques ont pu être mises en œuvre afin d’étudier les surfaces vicinales de 
saphir ; les différents résultats obtenus sont présentés dans les chapitres suivants. 
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Dans ce chapitre, nous allons tout d’abord commencer par exprimer l’intensité 
diffusée enregistrée par diffusion centrale des rayons X sous incidence rasante (GISAXS) puis 
par présenter les différents modèles et approximations utilisés pour l’interprétation des 
données expérimentales, nécessaires pour l’analyse des mesures de GISAXS par simulation 
des données afin de déterminer la forme, la taille et l’organisation des objets diffusants. Nous 
détaillerons ensuite l’interprétation des données expérimentales obtenues par GISAXS dans le 
cas de surfaces de saphir présentant une organisation soit monodimensionnelle (1D) soit 
bidimensionnelle (2D). Pour les deux types de topographie de surface, nous nous appuierons 
également sur les résultats obtenus par diffraction de surface (GIXD).  
Nous rappelons, à nouveau, que dans ce chapitre, toutes les notations de directions et 
de plans cristallographiques seront indexées dans la maille hexagonale de l’alumine α et que 
l’indice « hex » ne sera donc pas précisé. 
I. Expression de l’intensité diffusée en diffusion centrale 
sous incidence rasante 
Dans le premier chapitre, il a été montré que la diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante (GISAXS) est une méthode de caractérisation donnant accès à des 
informations liées à la morphologie de la surface de l’échantillon considéré. L’analyse 
quantitative des données expérimentales, réalisée au moyen de simulations, permet 
notamment de pouvoir déterminer la forme, la taille et l’organisation d’objets déposés sur une 
surface mais nécessite une connaissance de l’expression mathématique de l’intensité diffusée 
et des différents modèles pouvant être utilisés, suivant la géométrie du système considéré. 
Dans ce paragraphe, nous reviendrons tout d’abord sur l’incidence rasante et les conséquences 
de cette géométrie vis-à-vis du calcul de l’intensité diffusée dans le cadre de l’approximation 
de Born de l’onde distordue (DWBA pour Distorted Wave Born Approximation en anglais), et 
ce, dans le cas d’une assemblée d’objets déposés sur une surface. Puis, après avoir présenté 
les facteurs de forme et de structure, nous nous intéresserons plus particulièrement à 
l’intensité diffusée par des surfaces vicinales au travers de quelques exemples d’études issues 
de la bibliographie. 
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I. 1) Intensité diffusée par un objet supporté unique 
I. 1. 1) Utilisation de l’incidence rasante en GISAXS 
Les études de surfaces, par des méthodes impliquant la diffusion des rayons X, se font 
en utilisant une géométrie spécifique dans laquelle l’échantillon est irradié par un faisceau 
incident avec un angle d’incidence �� très faible, généralement proche de l’angle de réflexion 
totale ��. Comme mentionné dans le premier chapitre, cette situation permet alors de 
privilégier le signal provenant de la surface de l’échantillon par rapport au signal du volume. 
Cependant, dans cette configuration, des phénomènes de réflexions multiples se produisent et 
le traitement des données dans le cadre de la théorie cinématique de la diffraction n’est plus 
approprié. En effet, l’hypothèse de diffusion simple (basée sur l’approximation de Born), 
selon laquelle les ondes diffusées ne sont pas rediffusées par la suite, n’est plus valable.  
De ce fait, l’interprétation des clichés de diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante doit être traitée avec un formalisme différent, tel que « l’approximation de 
Born de l’onde distordue ». En effet, cette approximation, plus simple que la théorie 
dynamique des rayons X, est une façon de prendre en compte les interactions, induites par 
l’utilisation de l’incidence rasante, entre les ondes incidente et diffusées. Basée sur les travaux 
de P. Croce [1] et G. Vineyard [2] en électromagnétisme, la théorie de l’approximation de 
Born de l’onde distordue considère la rugosité de surface comme étant une perturbation par 
rapport à la surface plane. Ainsi, S. Sinha a proposé un formalisme de perturbation de l’état 
de référence, correspondant à l’état non perturbé, développé au premier ordre [3]. Par la suite, 
d’autres travaux se sont appuyés sur ces considérations, comme par exemple dans le cas d’un 
développement du modèle au second ordre [4]. La théorie de la DWBA a, de plus, été 
transposée à différents cas tels que des couches minces [5], des systèmes multicouches [6]–
[8], des particules enterrées [9],[10], des objets déposés sur une surface [11], des couches 
minces avec des pores [12],[13], des agrégats ou pores enfouis [14]–[16].  
Dans les paragraphes suivants, l’état de référence d’une onde incidente irradiant une 
surface est tout d’abord déterminé avant de présenter le cas d’un objet déposé sur une 
surface développé par M. Rauscher [11]. 
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I. 1. 2) Théorie DWBA pour une surface 
Dans le cas d’une onde incidente de vecteur d’onde ݇଴⃗⃗⃗⃗⃗, l’amplitude de cette onde, 
notée �ሺ⃗ݎሻ, est alors solution de l’équation des ondes stationnaires, également appelée 
équation de Helmholtz. Pour ce qui est des rayons X, l’indice de réfraction est proche de 
l’unité et de ce fait, les effets de polarisation peuvent être négligés [10], ainsi l’équation de 
Helmholtz est donnée par la relation (1). 
[∆ + |݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ଶ]�ሺ⃗ݎሻ = Ͳ (1) 
Si des objets, tels que par exemple une surface plane, une surface rugueuse, une 
couche mince, un îlot, etc., sont présents, un terme, noté �, est ajouté à l’équation (1) qui 
devient alors (2). Ce terme permet de décrire les interactions entre le faisceau incident et 
l’objet considéré. Des solutions, plus ou moins complexes de l’équation (2) pourront alors 
être déterminées en fonction de l’expression du terme � suivant le système considéré. 
[∆ + |݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ଶ − �]�ሺ⃗ݎሻ = Ͳ (2) 
Dans le cas d’objets déposés sur un substrat, il est possible d’écrire l’indice de 
réfraction local, noté ݊ଶሺ⃗ݎሻ, selon la relation (3). Dans cette expression, le paramètre ݊ሺݖሻ 
vaut ݊ሺݖሻ = ͳ si le faisceau de rayons X ne rencontre pas le matériau, c’est-à-dire pour ݖ > Ͳ, 
et ݊ሺݖሻ = ݊௦ lorsque ݖ < Ͳ, où ݊௦ est l’indice de réfraction du substrat. Dans le cas d’objets 
déposés sur une surface, la fonction ߯�௕ሺ⃗ݎሻ, quant à elle, est une fonction en escalier et vaut ߯�௕ሺ⃗ݎሻ = ͳ quand le faisceau rencontre un objet et ߯�௕ሺ⃗ݎሻ = Ͳ sinon. L’indice de réfraction 
d’un objet est, quant à lui, noté ݊�௕. ݊ଶሺ⃗ݎሻ = ݊ଶሺݖሻ + ሺͳ − ݊�௕ଶሻ߯�௕ሺ⃗ݎሻ (3) 
Ainsi, dans le cas d’une onde incidente irradiant une surface avec ou sans objets, 
l’équation (2) peut s’écrire comme suit (4) : 
[∆ + ݊ଶሺ⃗ݎሻ|݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ଶ]�ሺ⃗ݎሻ = Ͳ (4) 
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 |݇̃௭⃗⃗⃗⃗⃗| = −√݊௦ଶ|݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ଶ − |݇⃗⃗∥|ଶ  (7) 
L’expression (5) donne donc l’état de référence, c’est-à-dire l’état non perturbé, d’une 
onde incidente irradiant une surface et montre que deux états différents sont à prendre en 
compte selon la position en ݖ considérée. En effet, pour ݖ < Ͳ, c’est-à-dire dans le matériau, 
l’onde de référence correspond uniquement à l’onde transmise dans celui-ci. Alors qu’au-
dessus de la surface, soit pour une altitude ࢠ > ૙, l’onde de référence est constituée de la 
superposition d’une onde incidente et d’une onde réfléchie. 
I. 1. 3) Théorie DWBA pour un objet sur une surface 
Dans la théorie de la diffusion centrale des rayons X sous incidence rasante 
(GISAXS), présentée en détails dans le premier chapitre, un faisceau de rayons X, de 
longueur d’onde �, irradie un substrat, sous un angle d’incidence noté �� (Cf. Figure 1). Nous 
rappelons également que les vecteurs d’onde des ondes incidentes et émergentes sont 
respectivement notés ݇�⃗⃗⃗⃗  et ݇�⃗⃗⃗⃗⃗ et permettent de définir le vecteur de diffusion �⃗ de la façon 
suivante (8) grâce aux angles de diffusion �� et ʹ�� : 
�⃗ = ݇�⃗⃗⃗⃗⃗ − ݇�⃗⃗⃗⃗ = {�௫ = |݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|[c�s(ʹ��) c�s(��) − c�s ሺ��ሻ]�௬ = |݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|[sin(ʹ��) c�s(��)]�௭ = |݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|[sin(��) + sin ሺ��ሻ] ���ܿ |݇଴⃗⃗⃗⃗⃗| = ʹ��  (8) 
Comme dans le paragraphe précédent, les vecteurs d’onde ݇�⃗⃗⃗⃗  et ݇�⃗⃗⃗⃗⃗ peuvent être 
décomposés en leur projection dans le plan ሺݔݕሻ, notées ݇⃗⃗∥� et ݇⃗⃗∥�, et selon l’axe ݖ, notées ݇௭�  
et ݇௭�, respectivement données par les relations (9) et (10). 
 ݇⃗⃗∥� = (݇௫� , ݇௬� ) ; |݇⃗⃗∥�| = √݇௫� ଶ + ݇௬� ଶ�� ݇⃗⃗∥� = (݇௫� , ݇௬�) ; |݇⃗⃗∥�| = √݇௫�ଶ + ݇௬�ଶ (9) |݇⃗⃗௭� | = −√|݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ଶ − |݇⃗⃗∥�|ଶ�� |݇⃗⃗௭�| = −√|݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ଶ − |݇⃗⃗∥�|ଶ (10) 
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Dans le cas de la théorie DWBA appliquée à un système constitué d’objets, ou îlots, 
déposés sur une surface, l’amplitude de l’onde est calculée en traitant les objets comme des 
perturbations de l’état de référence des ondes incidente et réfléchie (11). 
�஽�஻஺ሺ⃗ݎሻ = −|݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ሺͳ − ݊�௕ଶሻ ���బ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗.௥⃗Ͷ�ݎ × ∫�଴ሺ⃗ݎ, −݇�⃗⃗⃗⃗⃗ሻ߯�௕ሺ⃗ݎሻ�଴ሺ⃗ݎ, ݇�⃗⃗⃗⃗ ሻ݀ଷݎ (11) 
avec ݎ = |⃗ݎ| = √ݔଶ + ݕଶ + ݖଶ.  
Dans la relation (11), les amplitudes �଴ሺ⃗ݎ, ݇�⃗⃗⃗⃗ ሻ et �଴ሺ⃗ݎ, −݇�⃗⃗⃗⃗⃗ሻ sont déterminées par 
l’expression (5) dans le cas où ݖ > Ͳ pour l’onde incidente de vecteur d’onde ݇�⃗⃗⃗⃗  et l’onde 
émergente de vecteur d’onde ݇�⃗⃗⃗⃗⃗ respectivement. De ce fait, comme indiqué dans le 
paragraphe précédent, les états de référence de ces deux ondes sont tous deux la superposition 
d’une onde incidente et d’une onde réfléchie. Ainsi, l’amplitude totale diffusée, dans le 
cadre de la théorie DWBA par un objet déposé sur une surface, est la somme de quatre 
termes (12) où chacun des termes correspond à une combinaison d’ondes incidentes et 
émergentes interagissant avec l’objet considéré, comme le montre la Figure 2. 
�஽�஻஺ሺ⃗ݎሻ = −|݇଴⃗⃗⃗⃗⃗|ሺͳ − ݊�௕ଶሻ ���బ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗.௥⃗Ͷ�ݎ × [ܨሺ�∥⃗⃗⃗⃗ , �௭⃗⃗ ⃗⃗ ሻ 
                                                                                              +��ܨሺ�∥⃗⃗⃗⃗ , −݌௭⃗⃗ ⃗⃗ ሻ             
                                                                                              +��ܨሺ�∥⃗⃗⃗⃗ , ݌௭⃗⃗ ⃗⃗ ሻ 
                                                                                              +����ܨሺ�∥⃗⃗⃗⃗ , −�௭⃗⃗ ⃗⃗ ሻ] 
(12) 
avec ݌௭⃗⃗ ⃗⃗ = ݇௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗ + ݇௭�⃗⃗⃗⃗⃗, �௭⃗⃗ ⃗⃗ = ݇௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗ − ݇௭�⃗⃗⃗⃗⃗ et �∥⃗⃗⃗⃗ = ሺ�௫; �௬ሻ, la projection du vecteur de diffusion dans 
le plan ሺݔݕሻ. Les coefficients �� et �� sont respectivement les coefficients de réflexion aux 
angles d’incidence �� et d’émergence �� donnés par les relations suivantes (13) avec les 
composantes ݇௭�⃗⃗⃗⃗⃗ et ݇௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗ définies précédemment (10) et ݇̃௭�⃗⃗⃗⃗⃗ et ݇̃௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗ données par les relations (14).  
�� = |݇௭�⃗⃗⃗⃗⃗| − |݇̃௭�⃗⃗⃗⃗⃗||݇௭�⃗⃗⃗⃗⃗| + |݇̃௭�⃗⃗⃗⃗⃗|  �� �� = |݇௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗| − |݇̃௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗||݇௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗| + |݇̃௭�⃗⃗ ⃗⃗ ⃗|  (13) 
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I. 2. 2) Facteur de forme et facteur de structure 
L’intensité diffusée ℐሺ�⃗ሻ peut également s’écrire sous la forme du produit du facteur 
de structure du système étudié par le module au carré du facteur de forme des objets [17], 
respectivement notés �ሺ�⃗ሻ et ℱሺ�⃗ሻ dans la relation (18). Ces deux facteurs doivent être 
évalués afin de calculer l’intensité diffusée et sont donc décrits dans les paragraphes suivants. ℐሺ�⃗ሻ ∝ |ℱሺ�⃗ሻ|ଶ�ሺ�⃗ሻ (18) 
I. 2. 2. i) Facteur de forme 
Comme indiqué dans les paragraphes précédents, le facteur de forme ℱሺ�⃗ሻ, calculé 
dans le cadre de la théorie de l’approximation de Born de l’onde distordue, est la somme de 
quatre termes correspondant à la transformée de Fourier de la forme de l’objet qui diffuse ; le 
calcul de l’intégrale étant plus ou moins complexe suivant la forme de l’objet considéré. 
Etant donné que ce facteur dépend de plusieurs paramètres de l’objet, à savoir sa 
forme, sa taille et l’orientation de l’objet par rapport au faisceau de rayons X, la distribution 
d’intensité diffusée mesurée par GISAXS sera caractéristique de ces trois paramètres. De ce 
fait, l’étude des clichés obtenus par GISAXS permettra d’évaluer la forme et l’orientation des 
objets qui diffusent les rayons X. Par exemple, la présence de facettes impliquera la présence 
de tiges de diffusion obliques sur le cliché, visibles dans le cas où la direction du faisceau de 
rayons X incident sera alignée avec une facette ; alors que dans les autres cas, les tiges ne 
seront pas visibles. Les propriétés de symétrie des objets et leur orientation dans le plan ont, 
quant à elles, une influence sur les symétries des clichés de diffusion obtenus en fonction de 
l’orientation de l’objet par rapport à la direction du faisceau de rayons X incident, qui est 
repérée par l’angle � sur la Figure 1. 
Nous avons reporté sur la Figure 4 des clichés de diffusion dans le plan ሺ�௬; �௭ሻ 
calculés dans le cadre de la théorie de la DWBA pour deux formes d’objets, un cylindre à 
base circulaire (Cf. Figure 4a) et une pyramide à base carrée (Cf. Figure 4b) déposés sur une 
surface. Ces calculs ont été réalisés pour trois orientations différentes de l’objet dans le plan : � = Ͳ°, � = Ͷ5° et � = ͻͲ°. Dans le cas du cylindre, la distribution de l’intensité diffusée 
est formée de plusieurs maxima séparés les uns des autres et ce, dans les directions parallèle 
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L’intensité diffusée totale ℐሺ�⃗ሻ devient donc la somme des intensités diffusées par 
chacun des domaines, pondérée par une distribution de taille et l’équation (18) s’écrit (19) : 
ℐሺ�⃗ሻ ∝ ∫ �ሺ�ሻ|ℱሺ�⃗ሻ|ଶ�ሺ�⃗ሻ݀�∞଴  (19) 
Par exemple, la distribution de taille, notée �ሺ�ሻ dans la formule (19), peut être 
supposée suivre une loi de type log-normale (20). Dans ce cas, le paramètre � correspond à la 
taille des objets qui diffusent dans le domaine considéré et le paramètre ܨܹܪܯ est la largeur 
à mi-hauteur de la distribution de taille.  
�ሺݔሻ = ͳ� ln �√ʹ� ex� [− ͳʹ ሺ݈݊ ݔ − ݈݊�ሻଶሺ݈݊ �ሻଶ ] avec ln � = ͳ√ʹ݈݊ʹ asinh (ܨܹܪܯʹ� ) (20) 
Les tailles moyennes et maximales, respectivement notées �௠�௬ et �௠௔௫, peuvent également 
être calculées grâce aux formules (21) et (22) suivantes [23] : 
Modèle de corrélation taille-distance inter-objet 
Le modèle de corrélation taille-distance entre les objets (SSCA pour Size Spacing 
Correlation Approximation en anglais), introduit par R. Lazzari et coll. [20], repose sur 
l’hypothèse que la distance entre deux objets consécutifs dépend de la taille de chacun de ces 
objets. Ce modèle permet donc d’introduire une corrélation entre la distance entre les objets et 
leur taille et peut être utilisé pour des assemblées monodimensionnelles d’objets, lorsque la 
densité d’objets est importante.  
Une comparaison théorique des trois modèles présentés dans les paragraphes 
précédents, c’est-à-dire les modèles DA, LMA et SSCA, a été réalisée par R. Lazzari et coll. 
[20] dans le cas d’une chaîne de cylindres et est reportée sur la Figure 6. Pour le modèle 
SSCA, plusieurs situations sont représentées sur cette figure en fonction du paramètre 
décrivant le couplage entre la taille et la distance des objets, noté ߢ. L’observation de 
l’évolution de l’intensité en fonction du vecteur de diffusion �⃗ montre que deux zones sont à 
�௠�௬ =  ��ݔ݌ [͵ʹ ሺ݈݊ �ሻଶ] (21) �௠௔௫ =  ��ݔ݌[− ሺ݈݊ �ሻଶ] (22) 
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distinguer ; celles-ci sont notées A et B sur la Figure 6. Ces deux zones peuvent être 
délimitées par le pic de corrélation, correspondant au maximum d’intensité visible pour �∥� ʹ�⁄ ~ ± ͳ. (Cf. Figure 6). Tout d’abord, lorsque le vecteur de diffusion est grand, c’est-à-
dire dans la zone A, les trois modèles sont équivalents les uns avec les autres. Cet effet peut 
s’expliquer par le fait que l’ordre à grande distance est perdu et dans ce cas, l’intensité 
diffusée ne dépend plus que du facteur de forme des objets qui diffusent. En revanche, dans la 
zone B, des différences entre les trois modèles sont nettement visibles. Dans le cas de 
l’approximation DA, l’intensité présente un maximum en �∥� ʹ�⁄ = Ͳ. Ceci illustre bien le 
résultat de Revenant et coll. [18] : le modèle DA surestime l’intensité à l’origine du réseau 
réciproque par rapport au modèle LMA pour lequel ce maximum n’est pas visible (Cf. Figure 
6a et b). L’introduction de corrélation ߢ, avec l’utilisation du modèle SSCA, entraîne 
d’importantes modifications concernant les profils d’intensité. La Figure 6 montre que la 
position du maximum d’intensité n’est plus simplement reliée à la distance inter-objet �, 
comme c’est le cas pour les modèles DA et LMA. Plus le couplage ߢ augmente, plus la 
position du pic diminue et le pic de corrélation finit par devenir confondu avec le pic 
spéculaire (Cf. Figure 6e). 
 
Figure 6 : intensité diffusée par une 
chaîne de cylindres calculée dans le 
cadre de différentes approximations 
(a) DA, (b) LMA et (c), (d), (e) et (f) 
SSCA pour des valeurs croissantes 
du paramètre de couplage taille-
distance ߢ [20] . 
D’un point de vue expérimental, Revenant et coll. ont également comparé ces trois 
modèles pour des pyramides de tungstène recouvertes par du platine [21]. Pour cela, les 
données expérimentales ont été simulées en utilisant chacune des trois approximations (DA, 
LMA et SSCA). Les clichés ainsi obtenus et le cliché expérimental sont reportés sur la Figure 
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ߛ = ʹߟ � (28) 
Ces différents modèles et approximations permettent de calculer l’intensité diffusée 
par n’importe quel système. Au cours de ces travaux, les systèmes considérés et qui ont 
étudiés par GISAXS sont des surfaces vicinales de saphir. Dans la suite de ce paragraphe, 
nous nous intéresserons donc plus particulièrement à l’intensité diffusée par des surfaces 
vicinales. 
I. 3) Intensité diffusée par des surfaces vicinales 
La connaissance de l’expression théorique de l’intensité diffusée par un système avec 
une géométrie donnée est utilisée afin de pouvoir simuler l’intensité diffusée enregistrée 
expérimentalement. En effet, la réalisation de simulations des données permet de déterminer 
de façon quantitative la forme, la taille et l’orientation des objets (connaissance du facteur de 
forme ℱሺ�⃗ሻ) ainsi que leur organisation sur la surface (connaissance du facteur de structure �ሺ�⃗ሻ du système). Comme mentionné dans le paragraphe I. 2), les différents modèles et 
approximations permettent de calculer de façon théorique l’intensité diffusée par une 
assemblée d’objets, lorsque celle-ci est irradiée sous incidence rasante. Ces modèles peuvent 
alors être appliqués à l’étude de n’importe quels systèmes, notamment pour ce qui est des 
surfaces présentant des marches rectilignes ou des marches crantées, comme c’est le cas pour 
les surfaces vicinales (voir par exemple Leroy et coll. [27],[28]). De façon générale, la 
description de la surface repose alors sur le choix d’un objet élémentaire diffuseur (c’est-à-
dire le choix du facteur de forme) qui sera répété dans une voire deux directions du plan 
(choix du facteur de structure) suivant le modèle du paracristal, 1D ou 2D suivant le système 
considéré. Dans ce modèle, la caractérisation des surfaces est obtenue à partir de distribution 
de distance entre marches ou crans voisins. De plus, les corrélations à longue distance sont 
négligées et les rôles joués par la forme des marches d’une part, et par la distribution des 
largeurs de terrasses d’autre part, sont ainsi découplés. Les cas des surfaces vicinales 
présentant des marches rectilignes et des marches crantées sont tous deux décrits de cette 
façon dans la suite de cette partie [27],[28]. 
Tout d’abord, pour les surfaces vicinales avec des bords de marches rectilignes, les 
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dans le cadre de l’approximation BA présentée dans le paragraphe précédent, s’exprime alors 
de la façon suivante (29) [22] :   
ܨሺ�⃗ሻ = �௫ݏ�݊ܿ (�௫ �௫ʹ)�௬
×∫ ቀͳ − ݖܪቁ ݏ�݊ܿ [�௬ �௬ʹ ቀͳ − ݖܪቁ] ×�଴ ex� [−�ݖ (�௬� �௬ʹܪ − �௭)] ݀ݖ (29) 
Dans cette expression (29), le paramètre �, avec −ͳ ≤ � ≤ ͳ, traduit l’asymétrie du 
prisme et peut être relié aux angles à la base du prisme, notés ߚ et ߛ sur la Figure 11, grâce 
aux relations (30). Dans le cas particulier de prismes symétriques, c’est-à-dire pour des 
prismes dont la section triangulaire dans le plan ሺݕݖሻ est isocèle, le paramètre ݀ est nul ce qui 
entraîne que � = Ͳ et dans ce cas les deux angles à la base ߚ et ߛ sont égaux. 
� = ʹ�݀௬ = ͳ − ʹܪ�௬ tanሺߚሻ = ʹܪ�௬ tanሺߛሻ − ͳ (30) 
Ce modèle général des prismes montre que de nombreux paramètres sont nécessaires 
pour décrire parfaitement la forme de l’objet diffuseur utilisé pour représenter les marches 
présentes sur la surface. Néanmoins, une réduction du nombre de variables peut être réalisée à 
partir d’hypothèses concernant la géométrie de la surface vicinale d’alumine α. Cette 
simplification du modèle est faite dans le but de fixer les valeurs de certains paramètres pour 
ainsi faciliter la simulation des données expérimentales. Les paragraphes suivants présentent 
donc dans un premier temps les hypothèses réalisées puis les résultats obtenus suite aux 
simulations effectuées en s’appuyant sur les différentes conditions ainsi fixées. 
II. 2) Application du modèle à une surface vicinale organisée 
monodimensionnellement 
II. 2. 1) Evaluation de la période 
La Figure 12a présente le cliché GISAXS expérimental ሺ�௬; �௭ሻ enregistré lorsque la 
direction du faisceau incident est alignée avec la direction du bord de marches. Deux tiges de 
diffusion sont clairement visibles sur ce cliché ce qui indique donc que les marches de la 
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surface vicinale sont organisées de façon périodique dans la direction considérée, notée ݕ par 




Figure 12 : (a) cliché GISAXS expérimental ሺ�௬; �௭ሻ enregistré lorsque la direction des bords de marches est 
parallèle avec la direction du faisceau de rayons X incident pour une surface vicinale de saphir présentant un 
angle de miscut ݉ଵ de 10° et traitée à 1250 °C pendant 8 h sous oxygène et (b) coupe du cliché (a) à �௭ =Ͳ,͵ͺ ݊݉−ଵ, permettant d’évaluer la période des marches. 
Comme indiqué dans le premier chapitre, la période Λ௬ des marches est inversement 
proportionnelle à la position des tiges de diffusion sur l’axe horizontal �௬ [32] et peut donc 
être évaluée à partir des clichés GISAXS expérimentaux. Une coupe à une valeur �௭ constante 
est réalisée sur le cliché de diffusion ሺ�௬; �௭ሻ et permet notamment de déterminer la valeur de �௬ pour laquelle le maximum d’intensité diffusée est obtenu ; cette valeur est notée �௬ ௠௔௫ sur 
la Figure 12b. Il faut remarquer que le maximum d’intensité proche de �௬ = Ͳ ݊݉−ଵ n’est pas 
à prendre en compte car il correspond à une partie des faisceaux réfractés et réfléchis qui ne 
sont pas totalement masqués par le puits. Pour l’étude présentée sur la Figure 12, la valeur de �௬ ௠௔௫ est de 0,108 nm-1 ; la période des marches Λ௬ est donc de 58 nm. Cette première 
analyse simple du signal ne permet pas d’accéder à la distribution de taille des objets ; celle-ci 
ne pourra être obtenue qu’à partir de la simulation des données qui sera détaillée plus loin. 
II. 2. 2) Détermination du profil de la surface 
L’enregistrement de séries de clichés GISAXS (�௬; �௭) expérimentaux en fonction de 
l’angle de rotation � (Cf. Figure 1), c’est-à-dire l’enregistrement de séries de clichés (�௬; �௭) 
en fonction de l’orientation des bords de marches par rapport à la direction du faisceau de 
rayons X incident, peut apporter des éléments de réponse à la question de la symétrie, ou non, 
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du profil des marches présentes à la surface dans le cas d’une surface vicinale organisée de 
façon monodimensionnelle. En effet, dans le cas où le profil des marches est symétrique 
(c’est-à-dire � = Ͳ dans le modèle décrit au paragraphe II. 1)), un cliché (�௬; �௭) avec un 
signal de diffusion symétrique sera enregistré dans la situation où le faisceau de rayons X est 
parfaitement aligné avec le bord de marches. Au contraire, si tous les clichés (�௬; �௭) 
expérimentaux, enregistrés pour les différentes valeurs de l’angle de rotation �, sont 
asymétriques cela voudra alors dire que la forme des marches est asymétrique (c’est-à-dire � ≠ Ͳ). 
Une partie des travaux d’A. Fakih avait porté sur la détermination de la forme du 
profil des surfaces vicinales d’alumine α organisée dans une direction et sur l’évolution de ce 
profil en fonction de la durée de traitement thermique et ce, pour différentes valeurs de l’angle 
de miscut ݉ଵ [33]. Ces observations avaient été réalisées par l’analyse d’images de 
microscopie à force atomique de différents échantillons à partir desquelles la période et la 
hauteur des marches avaient alors été relevées afin notamment de pouvoir tracer les profils 
des surfaces considérées. Des séries de clichés (�௬; �௭) expérimentaux ont été enregistrées, 
dans le cas de surfaces vicinales d’alumine α organisées dans une seule direction, sur une 
plage angulaire en � située autour de la position où les bords de marches sont alignés avec la 
direction du faisceau de rayons X incident et ce, pour différents échantillons. Le premier 
échantillon présente un angle de miscut ݉ଵ de 10° et a été traité pendant 8 h à 1250 °C sous 
oxygène ; les deux autres ont tous deux été traités pendant 16 h à 1250 °C sous air mais ont 
des angles de miscut ݉ଵ de 1° et 5°. L’évolution du signal de diffusion ainsi mesuré en 
fonction de l’angle � permet de déterminer si les marches de ces trois surfaces peuvent être 
considérées comme symétriques ou non. 
Pour chacun des trois échantillons, les clichés (�௬; �௭) expérimentaux obtenus lorsque 
le signal est le plus symétrique possible, sont reportés sur la Figure 13. Dans le cas de la 
surface vicinale avec un angle de miscut ݉ଵ de 10°, les deux tiges visibles sur le cliché (Cf. 
Figure 13a) semblent symétriques. De ce fait, les simulations réalisées pour l’interprétation 
des données enregistrées pour cet échantillon peuvent être faites en utilisant un modèle 
de prisme dont le profil est un triangle isocèle (� = ૙). En revanche, pour les échantillons 
avec des angles de miscut ݉ଵ de 1° et 5°, les clichés expérimentaux, respectivement présentés 
sur les Figure 13b et c, sont asymétriques. 
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(a) (b) (c) 
Figure 13 : clichés (�௬; �௭) GISAXS expérimentaux de surfaces vicinales d’alumine α avec un angle de miscut ݉ͳ de (a) 10° traitée à 1250 °C pendant 8 h sous oxygène et de (b) 1° et (c) 5° traitées à 1250 °C pendant 16 h 
sous air. 
II. 2. 3) Estimation de la longueur des marches 
Le modèle mathématique décrivant les prismes tient également compte de leur 
longueur �௫ (Cf. Figure 11), qui doit être fixée afin de pouvoir réaliser les simulations des 
données. Cependant, dans le cas où les directions des bords de marches et du faisceau de 
rayons X incident sont parallèles, la mesure n’est pas sensible à l’influence de �௫. En 
revanche, les clichés enregistrés dans des situations où ces deux directions ne sont plus 
alignées l’une avec l’autre dépendent fortement de la valeur de la longueur des marches �௫. 
Les simulations réalisées sur un seul cliché ne sont donc pas suffisantes pour déterminer la 
longueur des prismes nécessaire. Le paragraphe suivant présente la méthode utilisée afin de 
pouvoir estimer cette longueur grâce aux séries de données GISAXS expérimentales 
enregistrées au cours de ces travaux. 
Pour une onde, la longueur de cohérence transverse (ou spatiale), c’est-à-dire dans le 
plan perpendiculaire à la direction de propagation de l’onde considérée, est généralement 
notée ��. Cette longueur ��, correspond à la distance sur laquelle deux ondes vont pouvoir 
interférer l’une avec l’autre dans la direction transverse. De ce fait, les ondes diffusées par 
deux objets espacés d’une certaine distance dans la direction transverse ne vont pouvoir 
interférer que dans le cas où cette distance est inférieure à la longueur de cohérence du 
faisceau de rayons X. D’un point de vue expérimental, la longueur de cohérence transverse 
d’un faisceau de rayons X dépend du montage utilisé et notamment de la taille de la source et 
de la distance entre la source et l’échantillon. Ainsi, pour une source donnée, plus la source 
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sera petite et regardée de loin, plus sa longueur de cohérence transverse �� sera grande. De 
plus, la longueur de cohérence transverse augmente avec une diminution de l’énergie du 
faisceau de rayons X considéré [34],[35]. Concernant les campagnes expérimentales de 
GISAXS menées sur la ligne BM02 à l’ESRF, la longueur de cohérence transverse du 
faisceau utilisé pour l’acquisition des données de cet échantillon a pu être calculée selon la 
relation (31) où � est la longueur d’onde du rayonnement considéré, � est la distance entre le 
monochromateur et le détecteur et ܵ est l’ouverture des fentes à la sortie du monochromateur 
et correspond donc à la taille du faisceau de rayons X incident. Dans la configuration utilisée 
pour l’enregistrement des données correspondant à l’échantillon considéré dans ce 
paragraphe, la valeur de la longueur de cohérence obtenue est de �� = 5ʹͺ ݊݉. 
�� = ��ܵ (31) 
La valeur de la longueur des marches peut être comparée avec la longueur de 
cohérence transverse �� du faisceau de rayons X utilisé pour l’enregistrement des données 
expérimentales. Pour une surface organisée dans une direction, l’intensité diffusée se situe 
uniquement sur une faible plage angulaire, notée �ఝ sur la Figure 14, autour de la position 
pour laquelle les directions du faisceau incident et des bords de marches sont alignées. Une 
série de clichés GISAXS (�௬; �௭) expérimentaux a été enregistrée par rotation de 
l’échantillon autour de l’axe � (Cf. Figure 1) sur une plage angulaire de 16° avec un pas 
angulaire de 0,05°. L’ensemble de ces données peut être représenté sous la forme d’une carte ሺ�௬; �ሻ, reportée sur la Figure 14.  
  
Figure 14 : carte (�௬; �) expérimentale obtenue à �௭ = Ͳ,͵ͺ ݊݉−ଵ dans le cas de la surface vicinale 
de saphir avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul présentant des bords de 
marches < ͳͳͲ > et traitée pendant 8 h à 1250 °C 
sous oxygène. 
La Figure 15 montre différentes cartes ሺ�௬; �ሻ calculées pour plusieurs valeurs de 
longueurs �௫  des prismes : 100 nm, 500 nm, 1000 nm et 1500 nm en fixant la largeur �௬ à la 
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surface est totalement recouverte par des marches, enfin un rapport Λ௬ �௬⁄  inférieur à 1 
correspondrait à une situation où il y aurait superposition des marches et dans ce cas, la forme 
de l’objet à prendre en compte devrait être différente. De ce fait, la simulation des données 
GISAXS expérimentales permet donc de déterminer si la surface est totalement recouverte par 
des marches ou non. Cet aspect a été abordé dans le cas de la surface vicinale de saphir avec 
un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul présentant des bords de marches < ͳͳͲ > et traitée pendant 8 h à 1250 °C sous oxygène. L’image topographique obtenue par 
AFM et le cliché expérimental de diffusion dans le plan (�௬; �௭), enregistré pour une valeur 
de l’angle � de 60°, sont reportés sur la Figure 16. Cette position angulaire pour l’observation 
d’un signal de diffusion s’explique de par le fait que, pour une surface vicinale organisée dans 
une seule direction, le signal de diffusion ne sera obtenu que dans la situation où les bords de 
marches sont alignés avec la direction du faisceau de rayons X incident et sur une faible plage 
angulaire autour de cette position. Or, la procédure d’orientation de l’échantillon décrite 
précédemment (Cf. Chapitre 2) revient à dire que pour φ = Ͳ°, le faisceau de rayons X est 
aligné sur la direction [ͳͳͲ]. Etant donné que les bords de marches de cet échantillon 
correspondent à la direction cristallographique [ͲͳͲ] de l’alumine α, le signal de diffusion est 
donc bien observable pour une valeur de l’angle � de 60° (valeur de l’angle entre les 




Figure 16 : (a) image obtenue par AFM et (b) cliché (�௬; �௭) expérimental enregistré à � = ͸Ͳ°, dans 
le cas de la surface vicinale de saphir avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul 
présentant des bords de marches < ͳͳͲ > et traitée pendant 8 h à 1250 °C sous oxygène. 
Afin de déterminer l’influence de la valeur du rapport Λ௬ �௬⁄  sur la modélisation du 
système considéré, des simulations des données expérimentales ont été réalisées pour 
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pour un rapport Λ௬ �௬⁄  de 1,25. Les différents clichés (�௬; �௭) calculés à partir des valeurs 
obtenues par simulation sont présentés sur les Figure 17b, 17c, 17d et 17e. Ces clichés 
confirment également que le cliché obtenu pour Λ௬ �௬⁄ = ͳ (Cf. Figure 17b) reproduit mieux 
la distribution d’intensité 2D enregistrée expérimentalement (Cf. Figure 16b) que les trois 
autres. 
L’ensemble des valeurs des différents paramètres du modèle obtenus suite à ces quatre 
simulations a été relevé et est donné dans le Tableau 1. Dans ce tableau, le facteur noté � est 
calculé en effectuant la différence entre l’intensité expérimentale et l’intensité simulée. Ce 
paramètre permet donc de comparer la « qualité » des simulations les unes par rapport aux 
autres : plus la valeur de � sera proche de zéro, meilleure sera la simulation et inversement. 
D’après le Tableau 1, une augmentation de la valeur du rapport Λ௬ �௬⁄  entraîne une 
diminution de la largeur des prismes �௬ déterminée par simulation et une augmentation de 
l’incertitude. De plus, étant donné que la hauteur ܪ est reliée à la largeur �௬ selon la relation 
(32), la hauteur ܪ diminue également avec l’augmentation du rapport Λ௬ �௬⁄ . Par AFM, 
l’analyse des images topographiques de cet échantillon conduit à une valeur de la période de 
56 nm et une hauteur de 4,3 nm. La comparaison des valeurs obtenues par AFM et par 
simulation montre donc que plus le rapport Λ௬ �௬⁄  augmente plus la cohérence avec les 
résultats AFM diminue. De plus, la valeur du facteur � augmente avec la valeur du rapport Λ௬ �௬⁄ , ce qui signifie que les données simulées reproduisent de moins en moins bien les 
données expérimentales.  
�࢟ �࢟⁄  ૚ ૚, ૛� ૚, � ૛ �� (nm) ͳͲͲͲ ͳͲͲͲ ͳͲͲͲ ͳͲͲͲ �࢟ (nm) Ͷͺ ± Ͳ,ʹ͸ Ͷͳ ± Ͳ,ʹ͸ ͵͵ ± Ͳ,ͶͲ ʹ5 ± Ͳ,ͶͲ � (nm) Ͷ,ʹ͵ ͵,͸ ʹ,ͻ͵ ʹ,ͳͻ � −͹ ͹͵ͻ −ͳͳ Ͷ͸Ͳ Ͷ͸ ͸5͵ ͵5 ͳ͹Ͳ 
Tableau 1 : récapitulatif des valeurs des différentes variables du modèle obtenues par simulation des données 
expérimentales GISAXS. 
La comparaison de ces résultats permet donc d’affirmer que la valeur du rapport Λ௬ �௬⁄  la plus adaptée aux données expérimentales considérées est Λ௬ �௬⁄ = ͳ. Après un 
traitement thermique de 8 h à 1250 °C sous oxygène, la surface est donc constituée d’un 
ensemble de prismes jointifs à base rectangulaire et à section triangulaire symétrique. La 
largeur de ces rectangles est en moyenne proche de 48 nm tandis que leur longueur moyenne 
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est typiquement de 1 micron. La hauteur moyenne des prismes est quant à elle voisine de 
4 nm ce qui correspond à un empilement d’environ 18 à 20 marches élémentaires de hauteur ܿ/͸. 
II. 3) Conclusion : représentation schématique d’une surface 
vicinale présentant une organisation 1D 
La modélisation des données GISAXS expérimentales enregistrées pour la surface 
vicinale de saphir avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul traité 
pendant 8 h à 1250 °C sous oxygène se fait en déterminant le facteur de forme des objets 
diffuseurs et le facteur de structure du système. Tout d’abord, comme mentionné dans le 
premier paragraphe de ce chapitre, le facteur de forme des objets doit être calculé dans le 
cadre de la théorie DWBA (Cf. paragraphe I. 1. 3)) à cause de l’incidence rasante nécessaire à 
l’acquisition du signal de diffusion. L’organisation monodimensionnelle des marches de la 
surface vicinale considérée peut être modélisée par une assemblée de prismes à base 
rectangulaire, présentés sur la Figure 11, et dont la transformée de Fourier de la forme du 
prisme est donnée par la relation (29). La longueur des prismes �௫, quant à elle, a pu être 
estimée à 1000 nm à partir de la série de clichés (�௬; �௭) expérimentaux enregistrés pour cet 
échantillon autour de la position où le faisceau de rayons X est aligné avec les bords de 
marches de la surface (Cf. paragraphe II. 2. 3)). Nous pouvons également noter que la valeur 
de �௫ ainsi estimée semble cohérente avec l’image obtenue par AFM reportée sur la Figure 
16a présentant des marches dont la longueur est de l’ordre du micron. La série de clichés 
GISAXS expérimentaux a également permis de supposer que la section triangulaire d’un 
prisme dans le plan ሺݕݖሻ est isocèle (Cf. paragraphe II. 2. 2)). Cette hypothèse entraîne alors 
que le facteur de symétrie �, donné par l’expression (30) reliant les angles à la base ߚ et ߛ au 
rapport de la hauteur ܪ et de la largeur �௬ du prisme (Cf. Figure 11), est nul et que les angles ߚ et ߛ sont égaux. De ce fait, le rapport ܪ �௬⁄  peut être fixé en fonction de la valeur de 
l’angle de miscut ݉ଵ de l’échantillon considéré selon la relation (32). ܪ�௬ = tan ሺ݉ଵሻʹ  (32) 
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Pour ce qui est de l’organisation de la surface, les prismes sont répartis de façon 
périodique dans la direction ݕ, avec une période notée Λ௬, selon le modèle du paracristal 1D. 
De plus, il a été montré dans le paragraphe II. 2. 4) que l’hypothèse d’une surface totalement 
recouverte par des marches, c’est-à-dire correspondant à la situation où la période Λ௬ est 
égale à la largeur des marches �௬, reproduit mieux les données expérimentales.  
Enfin, les simulations ont été menées en utilisant l’approximation de monodispersité 
locale (LMA) (Cf. paragraphe I. 2. 2. ii)). Grâce à ces différentes hypothèses, les simulations 
concernant les données expérimentales enregistrées pour cet échantillon peuvent alors être 
réalisées afin d’ajuster les valeurs des variables du modèle restantes telles que la largeur des 
marches �௬ et la distribution de taille sur la largeur. Ainsi, la valeur moyenne de la largeur Dy 
des marches est, pour cet échantillon, égale à 48 nm et, d’après la relation (32) en utilisant la 
valeur de l’angle de miscut ݉ଵ de 10°, la hauteur correspondante est donc de 4,3 nm. La 
Figure 18 présente des clichés (�௬; �௭) expérimentaux et calculés avec les valeurs des 
paramètres ainsi déterminés par simulation et ce, pour différentes valeurs de l’angle de 
rotation � centrées sur � = ͸Ͳ° qui est la situation où les bords de marches et la direction du 
faisceau de rayons X incident sont alignés. Plusieurs conclusions découlent de la comparaison 
de ces clichés les uns avec les autres. Tout d’abord, les clichés expérimentaux illustrent que le 
signal est maximal lorsque les bords de marches sont alignés avec la direction du faisceau de 
rayons X incident (Cf. Figure 18a pour � = ͸Ͳ°). Ces clichés montrent également que plus 
l’angle de rotation � s’éloigne de � = ͸Ͳ°, plus le signal de diffusion devient asymétrique et 
finalement disparaît (Cf. Figure 18a pour � = ͸͵°). De plus, la comparaison des clichés 
calculés pour chacune de ces situations avec les clichés expérimentaux permet de constater 
que les données expérimentales sont reproduites de façon satisfaisante et ce, pour différentes 
valeurs de l’angle de rotation �. Ces résultats indiquent donc bien que la surface vicinale de 
saphir, découpée avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul, organisée 
dans une direction, obtenue après un traitement thermique à 1250 °C pendant 8 h sous 
oxygène peut être décrite par un modèle consistant en un assemblage périodique de prismes. 
De plus, les différentes hypothèses réalisées pour décrire la géométrie de la surface ainsi que 
les valeurs déterminées pour chacune des variables du modèle sont validées par le bon accord 
entre les données expérimentales et calculées. 
MATRINGE Caroline | Thèse de doctorat | Université de Limoges | 2016 147 
 
 � = �ૠ° � = ૟૙° � = ૟૙, �° � = ૟૚° � = ૟૛° � = ૟૜° 
(a) 
     
 
(b) 
     
 
Figure 18 : clichés ሺ�௬; �௭ሻ (a) expérimentaux et (b) calculés dans le cas d’une surface vicinale de saphir présentant un 
angle de miscut ݉ଵ de 10° et traitée à 1250 °C pendant 8 h sous oxygène. 
III. Cas d’une surface vicinale organisée dans deux 
directions 
Il a été mentionné dans le premier chapitre, qu’une atmosphère d’oxygène pur pendant 
le traitement thermique semblait favoriser l’apparition d’un réseau 2D sur les surfaces 
vicinales de saphir avec de grands angles de miscut ݉ଵ. Tous les résultats présentés dans ce 
paragraphe concernent donc une surface vicinale de saphir ayant un angle de miscut �૚ 
de 10° traitée à 1250 °C sous une atmosphère d’oxygène pur. Dans ces conditions 
expérimentales, le réseau 2D se met en place à partir d’une dizaine d’heures passées à 
1250 °C. Dans ce paragraphe, nous allons tout d’abord commencer par montrer que les 
mesures de diffusion centrale sous incidence rasante permettent de confirmer la présence de 
l’organisation périodique bidimensionnelle observée par AFM. L’interprétation des données 
expérimentales de GISAXS et de GIXD nous permettra ensuite de déterminer la forme des 
objets, leur organisation sur la surface et leur orientation par rapport au réseau 
bidimensionnel. 
III. 1) Diffusion centrale sous incidence rasante et 
surfaces ordonnées selon deux directions 
L’étude par GISAXS de ce type de surfaces a été réalisée en suivant l’évolution du 
signal de diffusion en fonction de la rotation de l’échantillon autour de la normale à la surface 
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vicinale (Cf. Figure 1). Le signal GISAXS a été enregistré sur 360° avec un pas angulaire de 
0,5°, ce qui a conduit à l’acquisition de 720 clichés bidimensionnels (�௬; �௭). L’ensemble de 
ces clichés permet de reconstruire la distribution tridimensionnelle de l’intensité diffusée au 
voisinage de l’origine du réseau réciproque. Différentes représentations de ces données 
peuvent être réalisées et ont été utilisées au cours de ces travaux ; celles-ci sont présentées 
dans la suite de ce paragraphe. 
Tout d’abord, une représentation tridimensionnelle de la distribution d’intensité 
diffusée par la surface de l’échantillon 2D est reportée sur la Figure 19a. Cette figure montre 
que la distribution d’intensité varie en fonction de l’altitude ݖ. Cet effet peut être illustré à 
partir de tranches bidimensionnelles horizontales de la distribution d’intensité 2D, c’est-à-dire 
dans le plan (�௫; �௬), pouvant être faites pour n’importe quelle altitude, c’est-à-dire pour 
n’importe quelle valeur de �௭. Plusieurs tranches ont, à titre d’exemple, été réalisées à partir
 
(a) 
(b) (c) (d) 
Figure 19 : (a) représentation tridimensionnelle de la distribution de l’intensité diffusée à l’origine du réseau 
réciproque et tranches bidimensionnelles (�௫; �௬) réalisées à (b) �௭ = Ͳ,ʹͺ ݊݉−ଵ, (c) �௭ = Ͳ,͸ʹ ݊݉−ଵ, et (d) �௭ = Ͳ,ͻ͹ ݊݉−ଵ pour une surface vicinale de saphir présentant un angle de miscut ݉ଵ de 10° et traitée à 1250 
°C pendant 32 h sous oxygène. 

MATRINGE Caroline | Thèse de doctorat | Université de Limoges | 2016 150 
 
La Figure 21a présente une image AFM du même échantillon, à savoir la surface 
vicinale de saphir découpée avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et traitée à 1250 °C pendant 
32 h sous une atmosphère d’oxygène pur. Cette image illustre bien le fait que la morphologie 
de la surface obtenue dans ces conditions de traitement thermique est très différente de la 
situation où la surface est organisée dans une seule direction, présentée dans le paragraphe II. 
Il est ainsi nettement observable que les marches rectilignes (Cf. Figure 16a) ont été 
remplacées par des marches avec une forme plus complexe (Cf. Figure 21a). La Figure 21c 
correspond à l’image obtenue par autocorrélation de l’image topographique (Cf. Figure 21a) 
de cette surface. Des profils de la fonction d’autocorrélation ont également été tracés, dans 
deux directions différentes, à partir de la Figure 21c, et sont tous deux reportés sur les Figure 
21d et 21e. Des maxima, ou harmoniques, sont nettement visibles sur les deux profils (Cf. 
Figure 21d et 21e). La présence de ces harmoniques sur ces deux profils confirme bien que la 
surface visible sur cette image est organisée de façon périodique dans deux directions 
distinctes. 
Afin de pouvoir comparer les résultats obtenus par microscopie à force atomique avec 
ceux de diffusion centrale, la transformée de Fourier de l’image topographique (Cf. Figure 
21a) a également été réalisée et est reportée sur la Figure 21b. Ainsi, nous pouvons remarquer 
que la transformée de Fourier de l’image AFM (Cf. Figure 21b) et la carte (�௫; �௬) réalisée à 
une altitude �௭ = Ͳ,ʹͺ ݊݉−ଵ (Cf. Figure 19b) présentent clairement les mêmes directions. 
Etant donné que les résultats obtenus par GISAXS sont issus d’une zone de la surface de 
l’échantillon beaucoup plus grande (plusieurs millimètres carré) que la zone sondée par la 
pointe de l’AFM, la comparaison des données obtenues par ces deux mesures permet donc de 
conclure que l’image topographique, présentée sur la Figure 21a, est représentative de la 
surface de l’échantillon. 
L’objectif des paragraphes suivants est d’analyser de façon quantitative les signaux 
expérimentaux de GISAXS et de GIXD dans le but de pouvoir déterminer précisément la 
morphologie de la surface de l’échantillon considéré. Pour cela, comme dans le cas de la mise 
en ordre monodimensionnelle, l’interprétation des données, enregistrées dans le cas de la 
surface organisée dans deux directions, se fait en considérant que la surface est constituée 
d’un objet élémentaire répété de façon périodique dans deux directions du plan. Ainsi pour 
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III. 2. 2) Détermination de la forme du motif 
La distribution d’intensité diffractée par la surface a été enregistrée dans le cas de la 
surface vicinale de saphir découpée avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul, traitée à 1250 °C pendant 32 h sous atmosphère d’oxygène pur. L’objectif de ce 
paragraphe est de relier la répartition expérimentale de l’intensité diffractée à la morphologie 
de la surface de l’échantillon considéré. La Figure 26 présente des coupes du nœud ͳͳ͵ 
enregistrées dans le plan ሺℎ݇ሻ à différentes altitudes, c’est-à-dire pour les valeurs du 
paramètre ݈ suivantes ݈ = ͵,5, ݈ = ͵,ʹ5 et ݈ = ʹ,5 (Cf. Figure 26, respectivement a, b et c). En 
comparant ces cartes ሺℎ݇ሻ qui coupent la distribution d’intensité présente au voisinage d’un 
nœud du réseau réciproque à différentes valeurs du paramètre ݈, nous pouvons remarquer que, 
pour une altitude ݈ fixée, l’intensité du nœud ͳͳ͵ est très nettement divisée en trois taches 
plus ou moins espacées du centre du nœud et les unes des autres (Cf. Figure 26a, 26b et 26c). 
De plus, cette séparation de l’intensité est également observable à toutes les altitudes ݈ 
considérées pour ce nœud sauf en ݈ = ͵ (Cf. Figure 25a et Figure 26a, 26b et 26c). Les 
coordonnées ሺℎ; ݇; ݈ሻ du centre de chacune des taches ont été relevées puis reportées dans 
deux graphiques présentant d’une part, l’évolution du paramètre ℎ en fonction de ݈ (Cf. Figure 
26d) et d’autre part, l’évolution du paramètre ݇ en fonction de ݈ (Cf. Figure 26e). Ces deux 
graphiques montrent que les coordonnées des taches sont parfaitement alignées et forment 
donc trois droites distinctes. Cette observation illustre la présence de trois tiges de diffusion, 
notées CTR 1, CTR 2 et CTR 3 (pour Crystal Truncation Rods en anglais) autour du nœud ͳͳ͵. De plus, ces trois tiges passent par le point de coordonnées ሺͳ; ͳ; ͵ሻ qui est le centre du 
nœud considéré. Ces mesures indiquent donc bien l’existence de trois tiges de troncature, plus 
ou moins inclinées, passant par le centre du nœud ; ce qui explique que la coupe réalisée à ݈ = ͵ ne présente pas les trois taches (Cf. Figure 25a) observées sur les autres coupes faites à ݈ ≠ ͵ (Cf. Figure 26a, b et c).  
La comparaison de l’ensemble des données enregistrées par GIXD montre que de 
telles tiges de diffusion ne sont visibles que dans le cas où la surface est organisée dans deux 
directions. En effet, une telle séparation de l’intensité diffusée en trois taches n’est observée 
ni lorsque l’angle de miscut ݉ଵ est nul ni dans le cas de la surface vicinale brute (Cf. Figure 
27 a et 27b respectivement) et ce, quelle que soit l’altitude ݈ considérée. 
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exemple le cas de la présence de dislocations ou de contraintes [36]–[39]), l’influence sur la 
distribution d’intensité dépend également de la direction dans laquelle l’intensité est mesurée, 
c’est-à-dire du vecteur de diffusion �⃗, et ne sera donc pas identique sur tous les nœuds du 
réseau réciproque. 
Dans le cas de la surface vicinale organisée dans deux directions, l’intensité diffractée 
a également été mesurée au voisinage d’autres nœuds du réseau réciproque, à savoir les 
nœuds ͳͳ̅ʹ et Ͳͳʹ. Les cartes dans le plan ሺℎ݇ሻ enregistrées à des altitudes ݈ différentes du 
centre du nœud sont présentées sur la Figure 28. Ces cartes montrent que, comme pour le 
nœud ͳͳ͵, l’intensité diffractée mesurée au voisinage des nœuds ͳͳ̅ʹ et Ͳͳʹ, est séparée en 
trois taches distinctes (Cf. Figure 28). De la même façon que pour le nœud ͳͳ͵, les 
coordonnées des taches obtenues sur le nœud ͳͳ̅ʹ ont à nouveau été relevées puis reportées 
sur les graphiques montrant l’évolution des paramètres ℎ, respectivement ݇, en fonction de 
l’altitude ݈ présentés sur les Figure 28c et 28d. Ces deux graphiques illustrent le fait que les 
taches observées sur les cartes ሺℎ݇ሻ sont parfaitement alignées et forment donc bien trois tiges 
de troncature passant par le centre du nœud considéré, c’est-à-dire passant par le point de 
coordonnées ሺͳ;−ͳ; ʹሻ.  
Les équations des droites tracées sur les graphiques de la Figure 26 dans le cas du 
nœud ͳͳ͵ et ceux de la Figure 28 pour ce qui est du nœud ͳͳ̅ʹ peuvent être obtenues par 
régression linéaire pour les différentes tiges de troncature, notées CTR. Ces équations et les 
coordonnées des vecteurs directeurs de ces droites sont reportées dans le Tableau 2 et ces 
dernières indiquent clairement que les tiges visibles sur le nœud ͳͳ͵ sont identiques à celles 
coupant le nœud ͳͳ̅ʹ. Cette observation confirme donc que les tiges de troncature sont bien 
un effet de la forme de la surface puisque tous les nœuds sont affectés de la même façon. La 
suite de ce paragraphe est donc dédiée à la présentation de l’étude de ces tiges de troncature, 
celles enregistrées autour du nœud ͳͳ͵, dans le but de déterminer précisément la forme des 
objets élémentaires dont l’assemblage constitue cette surface vicinale présentant une 
organisation 2D. 
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Dans le paragraphe précédent, il a été montré que les différentes coupes de la 
distribution d’intensité diffractée montrent clairement la présence de trois tiges de troncature. 
Concernant la CTR 3, sa position selon les paramètres ℎ et ݇ ne varie pas de façon 
significative en fonction de l’altitude ݈. En revanche, les positions des tiges CTR 1 et CTR 2, 
en ℎ et en ݇, évoluent suivant la valeur du paramètre ݈ (Cf. Figure 26d et e). Ces observations 
signifient que les tiges CTR 1 et CTR 2 sont inclinées dans l’espace réciproque alors que la 
tige CTR 3 ne l’est pas et a pour vecteur directeur le vecteur ܿ⃗∗. Etant donné que l’origine 
d’une tige de troncature, dans le réseau direct, est une surface qui lui est perpendiculaire [40], 
la surface de cet échantillon peut être considérée comme étant recouverte d’objets avec trois 
facettes. De ce fait, le motif à utiliser pour décrire la surface est donc une pyramide dont la 
base est triangulaire. Cette pyramide peut être complètement déterminée, à la fois d’un point 
de vue cristallographique et d’un point de vue métrique, à partir de l’étude des tiges de 
diffusion. Ces deux aspects sont donc développés par la suite. 
Le relevé des coordonnées du centre des taches de diffraction constituant une tige de 
diffusion donnée permet de déterminer le vecteur directeur, dans le réseau réciproque, de la 
tige considérée. Ce raisonnement peut alors être appliqué à chacune des trois tiges passant par 
le nœud. Pour la pyramide considérée, les vecteurs directeurs des trois tiges ont alors les 
coordonnées suivantes dans le réseau réciproque : �ଵ⃗⃗ ⃗⃗ = ሺʹ;−ͳ; ͳ5ሻ, �ଶ⃗⃗ ⃗⃗ = ሺͳ; −ʹ; ͳ5ሻ et �ଷ⃗⃗ ⃗⃗ = ሺͲ; Ͳ; ͳሻ. Par définition du réseau réciproque, le vecteur de coordonnées ሺℎ; ݇; ݈ሻ∗ est 
perpendiculaire aux plans d’indices de Miller ሺℎ݈݇ሻ. De ce fait, dans le réseau direct, outre le 
plan de base, les plans des trois faces de la pyramide correspondent donc aux plans d’indices ሺʹͳ̅ͳ5ሻ, ሺͳʹ̅ͳ5ሻ et (ͲͲͳሻ de l’alumine α (Cf. Figure 29). Ce premier résultat montre que les 
plans qui constituaient initialement les terrasses de la surface vicinale après la découpe du 
monocristal, c’est-à-dire les plans (ͲͲͳሻ de l’alumine α, ont été conservés pendant le 
processus de mise en ordre de la surface dans deux directions.  
La connaissance des indices de plans constituant les facettes de pyramides permet 
également de calculer les directions correspondant aux intersections des plans deux à deux et 
donne donc accès aux directions cristallographiques des arêtes de la pyramide. L’intersection 
des plans ሺͲͲͳሻ et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ est la direction [ͳ̅ʹ̅Ͳ], pour les plans ሺͲͲͳሻ et ሺͳʹ̅ͳ5ሻ la direction 
obtenue est [ʹͳͲ] et les plans ሺʹͳ̅ͳ5ሻ et ሺͳʹ̅ͳ5ሻ se coupent le long de la direction [5̅5ͳ]. Les 
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pyramide n’est pas équilatérale. Du fait de l’existence d’un plan miroir perpendiculaire à la 
base de la pyramide et contenant l’arête [5̅5ͳ], la base de la pyramide est donc un triangle 
isocèle. Les angles de ce triangle, notés �஻ et ߚ஻ sur la Figure 30d, peuvent être déterminés à 
partir des relations (35) et (36) et valent �஻ = 5͵,Ͳ͸° et ߚ஻ = ͹͵,ͻ°. Enfin, la longueur du 
côté ܮሺℎ�ଵହሻ et la hauteur perpendiculaire à celle-ci, notée �ሺℎ�ଵହሻ, sont données par les 
formules (37) et (38) (Cf. Figure 30d). �ሺ଴଴ଵሻܮሺ଴଴ଵሻ = √͸͵ [c�sሺͳͲሻ + sin ሺͳͲሻtan ሺ͹,5ሻ] (34) �஻ = arctan ቆʹ × �ሺ଴଴ଵሻܮሺ଴଴ଵሻቇ (35) ߚ஻ = ͳͺͲ − ʹ�஻ (36) ܮሺℎ�ଵହሻܮሺ଴଴ଵሻ = ͳʹc�s ሺ�஻ሻ (37) �ሺℎ�ଵହሻܮሺ଴଴ଵሻ = sin ሺ�஻ሻ (38) 
Deux types de faces sont donc présents : la face ሺͲͲͳሻ d’une part et les faces ሺʹͳ̅ͳ5ሻ 
et ሺͳʹ̅ͳ5ሻ d’autre part. Pour ce qui est de la face ሺͲͲͳሻ, représentée sur la Figure 30b, les 
directions [ͳ̅ʹ̅Ͳ] et [ʹͳͲ] forment un angle de ߛሺ଴଴ଵሻ = ͳʹͲ° et, étant donné qu’un plan miroir 
passe par le plan vertical contenant la direction [5̅5ͳ], la face ሺͲͲͳሻ est donc un triangle 
isocèle. De ce fait, les angles à la base, notés �ሺ଴଴ଵሻ sur la Figure 30b, valent tous deux 30° et 
la direction de la base de cette face correspond à la direction [ͳͳͲ] de l’alumine α. La hauteur 
et la longueur d’une arête du triangle, respectivement notées ℎሺ଴଴ଵሻ et �ሺ଴଴ଵሻ (Cf. Figure 30b), 
peuvent être exprimées en fonction de la longueur de la base du triangle, notée ܮሺ଴଴ଵሻ, selon 
les relations (39) et (40) suivantes. La hauteur de cette face, ℎሺ଴଴ଵሻ, est alignée avec la 
direction [ͳ̅ͳͲ] de l’alumine α.  ℎሺ଴଴ଵሻܮሺ଴଴ଵሻ = tan ሺ͵Ͳሻʹ = √͸͵  (39) �ሺ଴଴ଵሻܮሺ଴଴ଵሻ = ͳʹc�s ሺ͵Ͳሻ = √͵͵ (40) 
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La face ሺͳʹ̅ͳ5ሻ est, elle aussi, triangulaire et ses arêtes correspondent aux directions [ʹͳͲ] et [5̅5ͳ]. D’après les caractéristiques cristallographiques de l’alumine α, l’angle entre 
ces deux directions, noté ߛሺℎ�ଵହሻ sur la Figure 30e, vaut 118,48°. La connaissance de cet angle 
permet ensuite de calculer les valeurs des angles à la base de cette face : �ሺℎ�ଵହሻ = ʹ͸,Ͳ5° et ߚሺℎ�ଵହሻ = ͵5,Ͷ͹°1. De la même façon que pour la face ሺͲͲͳሻ, la hauteur de la face ሺͳʹ̅ͳ5ሻ 
ainsi que la longueur de l’arête commune aux faces ሺͳʹ̅ͳ5ሻ et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ, respectivement notées ℎሺℎ�ଵହሻ et �ሺℎ�ଵହሻ (Cf. Figure 30e), peuvent être exprimées en fonction de la longueur ܮሺ଴଴ଵሻ 
de la base de la pyramide, suivant les relations (41) et (42). Etant donné que les faces ሺʹͳ̅ͳ5ሻ 
et ሺͳʹ̅ͳ5ሻ sont identiques, la description n’est faite qu’en considérant la face ሺͳʹ̅ͳ5ሻ ; bien 
entendu, les valeurs des angles ainsi que les relations (41) et (42) sont valables pour chacune 
de ces deux faces de la pyramide. ℎሺℎ�ଵହሻܮሺ଴଴ଵሻ = √͵͵ sin ሺ�ሺℎ�ଵହሻሻ (41) �ሺℎ�ଵହሻܮሺ଴଴ଵሻ = √͸͵ sinሺͳͲሻsin ሺ͹,5ሻ (42) 
Ces différentes équations, obtenues grâce à l’étude des tiges de troncature observées 
par diffraction de surface et à la connaissance des caractéristiques cristallographiques de 
l’alumine α, déterminent complètement la forme des objets dont l’assemblage constitue la 
surface vicinale d’alumine α organisée dans deux directions. En revanche, ces relations ne 
permettent pas de connaître la taille de la pyramide puisque toutes les grandeurs sont 
exprimées en fonction de la longueur ܮሺ଴଴ଵሻ. La taille de la pyramide sera déterminée à partir 
de la périodicité du système et nécessite donc l’étude du réseau bidimensionnel sur lequel sont 
déposés ces objets. 
                                                 
1Angles calculés à partir des expressions suivantes : c�s ሺ�ሺℎ�ଵହሻሻ = ஺ሺబబభሻమ+�ሺℎ�భ5ሻమ−஺ሺℎ�భ5ሻమଶ×஺ሺబబభሻ×�ሺℎ�భ5ሻ  et ߚሺℎ�ଵହሻ = ͳͺͲ −ߛሺℎ�ଵହሻ − �ሺℎ�ଵହሻ 
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rectangulaire, un mode primitif et un mode centré sont possibles. De ce fait, ces quatre 
systèmes permettent donc de définir cinq types de réseaux bidimensionnels et au total, 17 
groupes plans sont répertoriés dans le volume A des tables internationales de la 
cristallographie [41]. Les différents réseaux proposés par le logiciel FitGISAXS permettent 
donc de reproduire tous les réseaux 2D, à l’exception du réseau oblique. En effet, le réseau 
carré peut aisément être obtenu à partir du réseau rectangulaire simple en ajoutant une 
condition d’égalité entre les deux périodes, Λ௫ et Λ௬, du réseau.  
   
(a) (b) (c) 
Figure 31 : représentations schématiques des réseaux 2D proposés par le logiciel FitGISAXS  
(a) réseau rectangulaire simple, (b) réseau rectangulaire centré et (c) réseau hexagonal [23] . 
La forme des objets déterminée dans le paragraphe précédent ne présente, outre 
l’identité, qu’un seul élément de symétrie à savoir un plan miroir perpendiculaire à la base de 
la pyramide et contenant la direction [5̅5ͳ] (Cf. Figure 30). Le réseau utilisé pour la 
description de l’organisation de la surface 2D doit être compatible avec les opérations de
Réseau N° Groupe ponctuel 
Groupe 





Oblique 1 1 p1 Carré 10 4 p4 
2 2 p2 11 4mm p4mm 
Rectangulaire 3 m pm 12 4mm p4mg 
4 m pg Hexagonal 13 3 p3 
5 m cm 14 3m p3m1 
6 2mm p2mm 15 3m p31m 
7 2mm p2mg 16 6 p6 
8 2mm p2gg 17 6mm p6mm 
9 2mm c2mm  
Tableau 3 : récapitulatif des 17 groupes plans et des groupes ponctuels associés [41] . 
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la période Λ௬ du réseau rectangulaire centré présenté sur la Figure 32. En revanche, les tiges 
observables à � = −5͵° et � = 5͵° sont, quant à elles, probablement liées à la forme des 
pyramides, c’est-à-dire au facteur de forme du système. Les justifications de cette hypothèse 
seront présentées par la suite dans le chapitre 4. 
III. 4) Conclusion : représentation schématique complète 
de la surface vicinale présentant une organisation 2D  
De la même façon que pour le cas de la surface organisée de façon 
monodimensionnelle, des simulations ont été effectuées en prenant en compte 
l’approximation de monodispersité locale (LMA) (Cf. paragraphe I. 2. 2. ii)). De plus, le 
rapport �ሺ଴଴ଵሻ ܮሺ଴଴ଵሻ⁄  est fixé par la description de la métrique de la pyramide obtenue suite à 
l’analyse des tiges de troncatures observées en diffraction de surface. Le positionnement de la 
pyramide sur le réseau entraîne des relations entre les périodes Λ௫ et Λ௬ du réseau et les 
dimensions de la pyramide ܮሺ଴଴ଵሻ et �ሺ଴଴ଵሻ et fixe donc la valeur du rapport Λ௫ Λ௬⁄ . De ce 
fait, les simulations des données relatives à cet échantillon sont réalisées afin d’ajuster les 
valeurs des variables du modèle restantes telles que la largeur des pyramides ܮሺ଴଴ଵሻ ainsi que 
la distribution de taille sur la largeur. Les simulations ont été réalisées à partir du cliché (�௬; �௭) enregistré à � = Ͳ° en utilisant le facteur de forme d’un tétraèdre régulier, c’est-à-
dire une pyramide à base équilatérale. Dans cette situation, la période correspondant aux tiges 
de diffusion est la période Λ௬ du réseau et peut être reliée à la hauteur de la base de la 
pyramide �ሺ଴଴ଵሻ. Une fois cette valeur déterminée, il est alors possible de calculer toutes les 
autres grandeurs grâce aux relations décrivant la forme de la pyramide à base isocèle et 
exprimées précédemment de (33) à (42). Ainsi, ces simulations conduisent à une valeur de ܮሺ଴଴ଵሻ de 84,5 ± 13 nm et une hauteur ܪ� de 4,24 ± 0,67 nm. Les périodes Λ௫ et Λ௬ du réseau 
ont donc respectivement pour valeurs 84,5 ± 13 nm et 112 ± 17 nm.  
La disposition des pyramides sur la surface moyenne du cristal (c’est-à-dire le plan de 
la surface vicinale) a été reportée sur la Figure 32. Naturellement, l’agencement de ces motifs 
doit permettre de recouvrir complètement ce plan. Cette condition est parfaitement satisfaite 
en introduisant simplement, dans chaque espace vide, une pyramide supplémentaire inversée 
par une symétrie miroir selon le plan de la surface vicinale. Cette représentation complète de 
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décrire complètement la morphologie de la surface des échantillons considérés. Les 
simulations des données sont réalisées avec le logiciel FitGISAXS qui permet de calculer, 
pour un système donné, l’intensité diffusée en prenant en compte les différentes 
approximations nécessaires pour reproduire les signaux expérimentaux. Pour cela, les surfaces 
vicinales doivent être décrites du point de vue du plan vicinal moyen et sont de ce fait 
supposées être une assemblée périodique d’objets déposés sur un substrat infini. Cette façon 
de modéliser la surface permet alors de choisir le réseau (forme, direction(s), dimension(s)) et 
la forme des objets, c’est-à-dire les marches de la surface vicinale, et a été utilisée pour toutes 
les simulations réalisées dans la cadre des travaux présentés ici. 
Pour ce qui est de l’organisation monodimensionnelle des surfaces vicinales, les 
marches sont modélisées par une assemblée de prismes répartis de façon périodique dans une 
direction du plan. Les données GISAXS expérimentales permettent de faire certaines 
hypothèses, notamment sur la forme du profil de la surface, sur la longueur des marches et sur 
le recouvrement de la surface, afin de diminuer le nombre de variables du modèle 
mathématique. La comparaison de clichés expérimentaux et simulés, pour différentes 
positions des bords de marches par rapport à la direction du faisceau de rayons X incident, 
permet finalement de valider ces différentes hypothèses. 
L’organisation bidimensionnelle d’une surface vicinale de saphir, observée par AFM, 
a également pu être mise en évidence par GIXAXS et GIXD. En effet, les données GISAXS 
permettent d’obtenir la distribution tridimensionnelle de l’intensité diffusée au voisinage de 
l’origine du réseau réciproque. La projection 2D de cette intensité, dans le plan ሺݔݕሻ, présente 
des tiges de diffusion dans plusieurs directions distinctes. Le bon accord entre cette carte et la 
transformée de Fourier de l’image AFM permet également de confirmer que les images AFM 
sont représentatives de la surface de cet échantillon. L’observation de l’intensité diffusée 
autour de nœuds du réseau réciproque par GIXD a montré la présence de trois tiges de 
diffusion coupant chacun des nœuds du réseau réciproque. L’étude de ces tiges de troncature 
permet de les relier à la présence de faces sur la surface et donc de déterminer complètement 
la forme de l’objet, d’un point de vue cristallographique et d’un point de vue métrique. Le 
réseau, quant à lui, est déterminé à partir de l’étude du signal GISAXS qui conduit également 
à exprimer les périodes du réseau en fonction des dimensions des objets et permet donc de 
connaître la taille des pyramides. L’analyse des données GIXD et GISAXS permet de décrire 
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la surface organisée dans deux directions comme étant une assemblée de pyramides réparties 
sur un réseau rectangulaire centré. 
Finalement, cette description formelle permet de montrer qu’après un traitement 
thermique pertinent, la surface du cristal de saphir est constituée d’une succession de portions 
en forme de losange de plans ሺͲͲͳሻ situées à différentes hauteurs et séparées les unes des 
autres par des portions de plans {ʹͳ̅ͳ5}. La taille des losanges est de l’ordre de quelques 
dizaines de nanomètres. L’obtention par simple processus de mise en ordre, d’une telle 
surface périodique n’avait, à notre connaissance, jamais été rapportée dans la littérature 
internationale. Au-delà du constat et de la description fine de la morphologie obtenue, il 
importe de comprendre les processus qui régissent la formation de telles surfaces. Il peut 
également être intéressant de connaître l’évolution de cette morphologie de surface en 
fonction de paramètres externes, tels que par exemple la durée du traitement thermique. Ceci 
constitue l’essentiel de l’objet du chapitre 4.  
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Nous avons montré dans le chapitre précédent qu’un traitement thermique à haute 
température de surfaces vicinales de saphir brutes conduit tout d’abord à une mise en ordre 
des marches selon un réseau périodique monodimensionnel (1D). Un accroissement de la 
durée de traitement thermique induit ensuite l’apparition d’un réseau bidimensionnel (2D) 
périodique. En s’appuyant sur les résultats obtenus par diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante (GISAXS) et diffraction de surface (GIXD), il a notamment été montré, 
dans le chapitre précédent, que ce réseau 2D peut être décrit comme une assemblée de 
pyramides à base triangulaire déposées sur un réseau rectangulaire centré. A notre 
connaissance, un tel résultat n’avait jamais été observé dans la littérature. Dans ce dernier 
chapitre, nous nous intéresserons plus particulièrement aux instabilités morphologiques des 
surfaces vicinales de saphir lors de traitements thermiques à hautes températures. La 
première partie sera consacrée à des rappels sur la géométrie utilisée pour la réalisation des 
expériences de GISAXS reliée à la cristallographie de l’alumine α. Puis, dans un second 
temps, nous présenterons les évolutions isothermes des réseaux mono- et bidimensionnels, 
décrits en détail dans le chapitre précédent, suivies par des expériences ex situ et in situ. 
Enfin, la dernière partie, quant à elle, sera dédiée à l’observation du passage du réseau 1D 
au réseau 2D et aux différents facteurs pouvant favoriser ou non cette transition. 
Nous rappelons que dans ce chapitre, à nouveau, toutes les notations de directions et 
de plans cristallographiques seront indexées dans la maille hexagonale de l’alumine α et que 
l’indice « hex » ne sera donc pas précisé. 
I. Préambule : GISAXS et cristallographie du saphir 
Trois repères différents ont été utilisés au cours de ces travaux. Le premier est celui 
servant à décrire la maille hexagonale de l’alumine α. Comme indiqué dans le premier 
chapitre, la base de ce repère est constituée par les vecteurs �⃗, ܾ⃗ et ܿ⃗ avec |�⃗| = |ܾ⃗| =Ͷ,͹5ͺͺ Å, |ܿ⃗| = ͳʹ,ͻͻʹ Å, � = ߚ = ͻͲ° et ߛ = ͳʹͲ° [1]. Etant dans l’espace direct, les 
directions des bords de marches de la surface vicinale sont données dans ce repère. Ensuite, le 
second repère est tout naturellement le réseau réciproque associé au réseau direct de l’alumine 
α, noté ሺ�⃗∗; ܾ⃗∗; ܿ⃗∗ሻ avec |�⃗∗| = |ܾ⃗∗| = Ͳ,ʹͶʹ͸5 Å−ଵ, |ܿ⃗∗| = Ͳ,Ͳ͹͸ͻ͹ Å−ଵ, �∗ = ߚ∗ = ͻͲ° et ߛ∗ = ͸Ͳ°. Enfin, le dernier repère, lui aussi dans le réseau réciproque, a pour base ሺ�௫⃗⃗⃗⃗⃗; �௬⃗⃗⃗⃗⃗; �௭⃗⃗ ⃗⃗ ሻ 
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et est classiquement utilisé pour l’acquisition et la représentation des données expérimentales 
en diffusion ou diffraction des rayons X. Par convention, les vecteurs de base de ce repère 
sont choisis de la façon suivante : le vecteur �௫⃗⃗⃗⃗⃗ correspond à la direction de la projection du 
faisceau de rayons X incident sur la surface de l’échantillon, le vecteur �௭⃗⃗ ⃗⃗  est positionné selon 
la normale à la surface de l’échantillon étudié et le vecteur �௬⃗⃗⃗⃗⃗ est placé afin que les trois 
vecteurs forment un trièdre direct. De ce fait, le repère ሺ�௫⃗⃗⃗⃗⃗; �௬⃗⃗⃗⃗⃗; �௭⃗⃗ ⃗⃗ ሻ est donc un repère très 
général utilisé d’un point de vue expérimental et n’a, a priori, aucune signification par rapport 
à la structure cristallographique des échantillons étudiés. La mise en ordre des marches ainsi 
que la formation du réseau bidimensionnel sont nécessairement liés aux caractéristiques 
cristallographiques de la surface vicinale de saphir. Ces différents repères ont donc été reliés 
les uns aux autres en se basant en particulier sur la procédure d’orientation des échantillons, 
décrite en détail dans le chapitre 2. 
 Cette procédure repose sur la diffraction de deux familles de plans : tout d’abord les 
plans ሺͲͲͳሻ pour l’orientation de la normale aux terrasses puis les plans ሺͳͳͳʹሻ pour 
l’orientation dans les plans des terrasses des marches de la surface. Il a été choisi de 
positionner l’origine de la rotation sur la valeur angulaire � correspondant au centre de la 
distribution d’intensité diffractée par les plans ሺͳͳͳʹሻ. L’intersection des plans ሺͲͲͳሻ et ሺͳͳͳʹሻ correspond à la direction [ͳͳ̅Ͳ] de l’alumine α. La diffraction par la famille de plans ሺͳͳͳʹሻ est donc maximale lorsque le faisceau de rayons X incident est perpendiculaire à cette 
direction [ͳͳ̅Ͳ] et donc parallèle à la direction [ͳͳͲ]. De ce fait, la procédure d’orientation de 
la surface vicinale d’alumine α conduit à aligner, en � = Ͳ°, la direction portée par �௫⃗⃗⃗⃗⃗ avec la 
direction [ͳͳͲ] de l’alumine α. Comme mentionné dans les chapitres précédents, l’acquisition 
des données expérimentales de GISAXS se fait par rotation autour de la normale à la surface 
moyenne, repérée par l’angle �, et permet de reconstruire la distribution d’intensité 
tridimensionnelle diffusée au voisinage de l’origine du réseau réciproque. Le repère ሺ�௫⃗⃗⃗⃗⃗; �௬⃗⃗⃗⃗⃗; �௭⃗⃗ ⃗⃗ ሻ est défini par rapport à la géométrie du montage. Pendant la rotation selon � de la 
surface, les axes �௫⃗⃗⃗⃗⃗ et �௬⃗⃗⃗⃗⃗ sont donc successivement alignés sur des directions 
cristallographiques de l’alumine α différentes à chaque valeur particulière de l’angle � et ce, 
pendant toute la durée de l’acquisition des données expérimentales. Dans le cas de la 
représentation des données dans une carte ሺ�௫⃗⃗⃗⃗⃗; �௬⃗⃗⃗⃗⃗ሻ avec le logiciel FitGISAXS [2], les deux 
axes de la carte sont ceux correspondant à la position angulaire � = ૙°. Les axes ��⃗⃗⃗⃗⃗ et 
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< ͳͳͲ > (c’est-à-dire les directions [ͳͳͲ], [ͲͳͲ] et [ͳͲͲ]) de l’alumine α (Cf. Chapitre 1). 
Comme cela a été mentionné dans le premier chapitre, seuls ces deux cas sont possibles et 
sont tous deux mentionnés dans la littérature mais aucune étude n’a porté, à notre 
connaissance, sur l’étude de l’influence de cette caractéristique sur la morphologie de la 
surface. Au cours de nos travaux, grâce à l’indexation des cartes GISAXS, les observations 
concernant l’évolution des surfaces vicinales de saphir en fonction de paramètres internes 
(tels que les angles de découpe ݉ଵ et ݉ଶ) ou externes (tels que la durée du traitement 
thermique) ont donc systématiquement été reliées aux directions cristallographiques de 
l’alumine α et ce, pour les deux types de surfaces à savoir celles dont les bords de marches 
sont alignés selon des directions < ʹͳͲ > ou < ͳͳͲ >. Cette approche a notamment permis 
de proposer une description des processus de mise en ordre des marches des surfaces vicinales 
de saphir en étudiant l’évolution des réseaux 1D et 2D, au cours de traitements thermiques 
isothermes ex situ ou in situ. Ces résultats sont présentés dans les paragraphes suivants. 
II. Evolution isotherme des réseaux 1D et 2D 
L’objectif de ce paragraphe est de présenter l’évolution, au cours de traitements 
thermiques isothermes, des réseaux mono- et bidimensionnels, dont la morphologie de surface 
a été entièrement décrite dans le chapitre 3. De plus, pour certaines conditions de traitement 
thermique, les mesures ex situ ont également pu être complétées par un suivi in situ de 
l’évolution du signal de diffusion centrale en fonction de la durée de traitement thermique. 
Les paragraphes suivants décrivent donc dans un premier temps le four prototype, développé 
sur la ligne BM02 de l’ESRF, afin de mener à bien les expériences de GISAXS in situ. Puis 
les résultats obtenus dans le cas de l’organisation monodimensionnelle d’une part et 
bidimensionnelle d’autre part seront présentés. 
II. 1) Description du four prototype pour les expériences de 
GISAXS in situ 
Le four utilisé pour traiter les surfaces vicinales de saphir doit atteindre des 
températures assez élevées (c’est-à-dire au moins supérieures à 1200 °C) et, étant donné qu’il 
a été montré qu’une atmosphère saturée en oxygène conduit à une accélération du processus 
[3], un contrôle de l’atmosphère pendant le traitement thermique est également souhaitable. 
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spécifique sur proposition d’expérience, utiliser ce four pour observer l’évolution du signal de 
diffusion enregistré pour différents échantillons.  
II. 2) Suivi de l’évolution de l’organisation 1D 
Une surface vicinale de saphir découpée avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un 
angle d’azimut ݉ଶ nul a été traitée, avec le four prototype décrit précédemment, à une 
température de 1180 °C pendant une durée de 15 h sous air. Comme mentionné dans le 
paragraphe II. 1), cette température a été déterminée à partir de la position du pic de Bragg 
des plans ሺͲͲͳሻ, ici mesurée pour une valeur de 41,473°1. Des séries de clichés (�௬; �௭) 
expérimentaux GISAXS ont été enregistrés autour de la position angulaire en � 
correspondant à la situation où la direction du faisceau de rayons X incident est alignée avec 
la direction des bords de marches et ce, sur une plage angulaire de 20° avec un pas de 0,5°. Le 
signal de diffusion est obtenu pour une valeur de l’angle � égale à 0°, ce qui indique que, 
pour cet échantillon, les bords de marches correspondent à la direction [ͳͳ̅Ͳ] de l’alumine α 
(Cf. paragraphe I). 
Les clichés (�௬; �௭) expérimentaux enregistrés à � = Ͳ° pour des durées de 120 min 
et 885 min, c’est-à-dire les clichés mesurés au début et à la fin du palier à 1180 °C, sont 
reportés sur les Figure 5a et 5b respectivement. Tout d’abord, le cliché reporté sur la Figure 
5a, enregistré après 120 min de traitement thermique, montre clairement la présence de deux 
tiges de diffusion ce qui confirme que la surface de l’échantillon est organisée de façon 
périodique dans une direction. La comparaison des clichés enregistrés en début et en fin de 
palier permet de mettre en évidence l’évolution de la surface pendant la durée du traitement 
thermique. En effet, les tiges visibles sur le cliché à � =  ͺͺ5 ݉�݊ (Cf. Figure 5b) sont plus 
rapprochées du centre du réseau réciproque que celles observables au début du palier (Cf. 
Figure 5a). Cette observation illustre qualitativement l’augmentation de la période des 
marches au cours du temps, ce qui est bien entendu en accord avec toutes les observations 
déjà réalisées précédemment ex situ, que ce soit par GISAXS ou par AFM [3],[5].  
                                                 
1
 Comme indiqué précédemment dans le chapitre 2, l’énergie du faisceau de rayons X incident est de 8 keV 
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Le four prototype développé sur la ligne BM02 à l’ESRF a permis de suivre in situ 
l’évolution de la mise en ordre des marches présentes sur une surface vicinale de saphir, au 
cours d’un traitement thermique à 1180 °C pendant 15 h sous air, dans le cas où les marches 
sont organisées de façon périodique dans une seule direction. En suivant la position et la 
largeur des tiges de diffusion, l’augmentation de la distance moyenne entre les bords de 
marche et la diminution de la largeur de la distribution de ces distances ont été mesurées 
simultanément pendant toute la durée du traitement thermique. De plus, la période a pu être 
relevée à partir des différents clichés expérimentaux et il a alors pu être mis en évidence que 
l’évolution de la période suit une loi de type puissance. La valeur de l’exposant de cette loi 
permet de montrer que l’évolution de la période des marches est ralentie à cause de la 
présence d’un phénomène de méandrage des bords de marches. Ces mesures ont également 
permis de constater que la longueur des marches semble diminuer avec la durée de traitement 
thermique, ce qui est en accord avec le phénomène de méandrage des bords de marches. 
II. 3) Suivi de l’évolution de l’organisation 2D 
Dans le but de déterminer l’évolution du réseau bidimensionnel après des durées de 
traitement thermique plus longues, une surface vicinale de saphir découpée avec un angle de 
miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul a été traitée à une température de 1250 °C 
pendant une durée de 96 h sous oxygène. Cette surface a été étudiée ex situ par diffraction de 
surface afin de pouvoir déterminer, comme cela a été fait dans le chapitre précédent, le motif 
permettant de décrire la surface. L’intensité diffusée a été mesurée, dans le plan ሺℎ݇ሻ, autour 
du nœud ͳͳ͵ à différentes altitudes, c’est-à-dire pour différentes valeurs du paramètre ݈. Les 
cartes ainsi obtenues pour ݈ =  ʹ,5, ݈ = ͵,ʹ5 et ݈ = ͵,5 sont reportées sur les Figure 9a, 9b et 
9c respectivement. Ces mesures montrent clairement que l’intensité diffusée est divisée en 
plusieurs taches dont les coordonnées peuvent être relevées à partir des trois cartes et sont 
reportées sur les graphiques des Figure 9d et e. Ces deux graphiques indiquent que les taches 
de diffusion sont alignées et forment en réalité trois tiges de diffusion (notés CTR pour 
Crystal Truncation Rods en anglais) passant par le centre du nœud considéré, c’est-à-dire par 
le point de coordonnées ሺͳ; ͳ; ͵ሻ. Ce résultat implique donc que, comme dans le cas de la 
surface traitée pendant 32 h, la surface traitée pendant 96 h peut être décrite comme étant une 
assemblée de pyramides à base triangulaire dont les faces, comme après 32 h de traitement 
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qui sera proposé par la suite, l’évolution de la surface avec la durée du palier correspond à 
un phénomène de coalescence des objets constituant la surface où les plus petites 
pyramides disparaissent au profit des plus grandes. 
 32 h 96 h 
Dimensions du réseau 
�� ͺͶ,5 ݊݉ ͳͶʹ ݊݉ �࢟ ͳͳʹ ݊݉ ͳͺͺ ݊݉ 
Tailles moyennes des 
pyramides 
�ሺ૙૙૚ሻ ͺͶ,5 ݊݉ ͳͶʹ ݊݉ �ሺ૙૙૚ሻ  5͸ ݊݉  ͻͶ ݊݉ 
Surface de la base des pyramides ʹ͵͸͸ ݊݉ଶ  ͸͸͹Ͷ ݊݉ଶ  
Tableau 1 : récapitulatif des dimensions du réseau et tailles moyennes des pyramides mesurées pour des 
surfaces vicinales de saphir découpées avec des angles ݉ଵ = ͳͲ° et ݉ଶ = Ͳ° et traitées à 1250 °C sous oxygène 
pendant 32 h et 96 h. 
La comparaison de l’ensemble des résultats obtenus par GIXD et GISAXS pour des 
échantillons présentant une organisation de surface 2D et traités pendant des durées 
différentes permettent tout d’abord de conclure que la forme et l’organisation des objets sur la 
surface est conservée pendant la durée du traitement thermique. De plus, une augmentation 
significative de la taille des objets a pu être mise en évidence. Ces observations indiquent 
qu’une augmentation de la durée de traitement thermique conduit à la coalescence des 
pyramides servant à décrire la morphologie de la surface. 
Les cas de l’évolution des réseaux 1D et 2D au cours de traitements thermiques 
isothermes ayant été présentés dans ce paragraphe, la partie suivante est consacrée, quant à 
elle, au passage d’un type de réseau à l’autre. 
III. Transition 1D/2D 
L’objectif général de cette partie est d’essayer de déterminer les processus de mise en 
ordre des marches, présentes sur les surfaces vicinales de saphir, permettant le passage de 
l’organisation monodimensionnelle (c’est-à-dire l’organisation pouvant être décrite par un 
recouvrement total de la surface par des prismes organisés de façon périodique dans une 
direction) vers l’organisation bidimensionnelle (décrite comme étant une assemblée de 
pyramides à base isocèle réparties sur une réseau rectangulaire centré). Dans ce paragraphe, 
avant de proposer un mécanisme relatif à la transition du réseau 1D vers le réseau 2D, 
plusieurs aspects seront abordés. Ainsi, nous commencerons tout d’abord par effectuer une 
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direction, sont relativement courtes et rectilignes et ce, quelle que soit la durée de traitement 
thermique (Cf. Figure 12a). Alors que pour ce qui est des surfaces pour lesquelles les bords de 
marches correspondent à une direction < ͳͳͲ >, les marches sont plus longues pour une 
durée de traitement thermique de 8 h puis une organisation bidimensionnelle est obtenue à 
partir de 12 h (Cf. Figure 12b). Ces observations illustrent donc bien que des 
comportements différents des surfaces vicinales de saphir peuvent être obtenus selon la 
situation initiale : c’est-à-dire si le monocristal a été découpé pour former des bords de 
marches alignés sur une direction < ૚૚૙ > ou sur une direction < ૛૚૙ > de l’alumine 
α. 
Plusieurs représentations de surfaces vicinales de saphir découpées avec des bords de 
marches alignés selon une direction < ͳͳͲ > ou selon < ʹͳͲ > sont reportées sur la Figure 
13. La position des atomes dans la maille de l’alumine α implique que, d’un point de vue 
cristallographique, les bords de marches < ͳͳͲ > et < ʹͳͲ >, représentés sur la Figure 13d, 
sont différents l’un de l’autre. Ces différences à l’échelle atomique pourraient donc conduire 
au fait que les mobilités des atomes d’oxygène ne soient pas identiques suivant la direction 
cristallographique des bords de marches, ce qui entraînerait donc des morphologies de surface 
différentes après la mise en ordre des marches dans les deux cas.  
Pour ce qui est des surfaces avec des bords de marches alignés selon une direction < ͳͳͲ >, des échantillons ont également été étudiés par diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante ex situ. Les cartes (�௫; �௬) expérimentales enregistrées sur des surfaces 
traitées pendant des durées de 8 h, 16 h, 32 h, 48 h et 96 h sont reportées sur la Figure 14. 
Comme le montrent les tiges de diffusion observables le long de la direction [ͳͳ̅Ͳ]∗, 
l’échantillon traité pendant 8 h présente une organisation périodique dans une seule direction 
et est celui dont la description de la morphologie de la surface a été proposée en détail dans le 
chapitre précédent (Cf. paragraphe II du chapitre 3).  
Concernant les échantillons traités pendant des durées comprises entre 16 h et 96 h, les 
cartes (�௫; �௬) indexées montrent que plusieurs directions présentant des maxima d’intensité 
diffusée sont nettement visibles. De plus, une modification de la distribution d’intensité 
diffusée avec la durée de traitement thermique est clairement visible sur ces cartes. Ainsi, ces 
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Ces données expérimentales ont pu être analysées par simulation avec le logiciel 
FitGISAXS [2] afin de déterminer la forme et l’organisation des marches. Le modèle de 
prismes organisés de façon périodique dans une direction, décrit en détail dans le chapitre 3, a 
été utilisé. De la même façon que précédemment, la longueur des marches est estimée grâce à 
la carte (�௬; �) déterminée pour chacun des échantillons à partir de séries de clichés (�௬; �௭) 
expérimentaux enregistrés en fonction de l’angle de rotation �. En supposant que la surface 
est totalement recouverte par ces prismes, les simulations ont conduit à des périodes de 
33 ± 0,6 nm et 78 ± 1 nm pour les surfaces traitées pendant 2 h et 8 h respectivement. Les 
coupes expérimentales (Cf. Figure 17c) montrent également une diminution de la largeur de la 
distribution d’intensité qui peut être reliée à une augmentation de l’ordre sur l’échantillon. 
Les évolutions de la période et de la hauteur des marches ont été mesurées pour des 
durées allant jusqu’à 96 h à partir de l’analyse des images AFM de ces différents échantillons 
et sont reportées sur les Figure 18a et 18c respectivement. La Figure 18a montre clairement 
que la période des marches augmente avec la durée de traitement thermique. Ainsi, pour 
une durée de traitement thermique de 2 h, la période mesurée est d’environ 69 nm et atteint 
une valeur proche de 175 nm pour une durée de 96 h (Cf. Figure 18a). De la même façon, la 
Figure 18c illustre que la hauteur des marches présente une évolution similaire en 
fonction de la durée de traitement thermique. Une valeur correspondant à environ 7 fois la 
distance entre deux plans d’ions oxygène consécutifs, notée ܿ ͸⁄ = Ͳ,ʹͳ͸ ݊݉ [1], soit une 
hauteur de marches proche de 1,6 nm, est obtenue après 2 h de traitement thermique. Cette 
valeur augmente jusqu’à 4,8 nm (soit ʹʹ × ܿ ͸⁄ ) dans le cas d’une durée de 96 h (Cf. Figure 
18c). Les évolutions de la période et de la hauteur des marches en fonction de la durée de 
traitement thermique dans un diagramme log-log sont également présentées sur les Figure 18b 
et 18c respectivement. Pour ce qui est des surfaces vicinales avec un angle de miscut ݉ଵ de 
15°, le graphique reporté sur la Figure 18 montre que, jusqu’à 96 h de traitement thermique, 
contrairement à la surface vicinale avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° (Cf. Figure 16), seul le 
premier régime de croissance, correspondant à la croissance des paquets de marches et à 
leur coalescence, peut être mis en évidence. Enfin, la surface vicinale orientée selon les 
plans ሺͲͲͳሻ de l’alumine α et découpée avec un angle de miscut ݉ଵ de 15° traitée à 1250 °C 
sous une atmosphère d’oxygène présente une évolution de la période des marches en 
fonction de la durée de traitement thermique semblant suivre une loi de type puissance 
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III. 2. 2) Rôle de l’angle d’azimut �૛ 
Comme décrit précédemment, l’introduction d’un angle d’azimut ݉ଶ non nul lors de 
la découpe du monocristal permet d’obtenir une surface vicinale dont la direction moyenne 
des bords de marches n’est plus parallèle à une direction cristallographique particulière. Les 
bords de marches ainsi obtenus sont alors crantés. Ce paragraphe a pour objectif de 
déterminer l’influence de la présence de ces crans sur le passage de la morphologie 1D à la 
morphologie 2D. Ainsi, des surfaces vicinales de saphir orientées selon les plans ሺͲͲͳሻ et 
avec un angle de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ de 0,5°, 1° et 2° ont été traitées à 
1250 °C sous une atmosphère d’oxygène pur pendant 8 h et 32 h afin de pouvoir étudier 
l’influence de la présence d’un angle d’azimut ݉ଶ non nul sur la morphologie de la surface 
par diffusion centrale des rayons X sous incidence rasante.  
Des séries de clichés (�௬; �௭) expérimentaux GISAXS ont été enregistrés en fonction 
de la rotation de la surface autour de l’axe �. L’acquisition de ces clichés GISAXS a été 
effectuée au voisinage de la position angulaire pour laquelle le faisceau de rayons X incident 
est aligné avec la direction des bords de marches. Pour les échantillons avec un angle 
d’azimut ݉ଶ de 1° et 2°, traités 8 h et 32 h, l’acquisition des clichés (�௬; �௭) a été faite sur 
une plage angulaire de 16° avec un pas de 0,05°. Les cartes (�௫; �௬) obtenues pour ces 
surfaces ont été indexées et sont présentées sur la Figure 22 avec les images AFM des 
échantillons correspondants. Etant donné que les bords de marches de ces surfaces vicinales 
sont de type < ʹͳͲ >, le signal de diffusion peut être enregistré au voisinage d’un angle de 
rotation � de 90° (Cf. paragraphe I). Pour ces substrats, quelle que soit la valeur de l’angle 
d’azimut ݉ଶ et la durée de traitement thermique, des tiges de diffusion sont clairement 
visibles, ce qui indique bien que les marches sont organisées de façon périodique à la 
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Comme mentionné dans le chapitre 1, Minoda et coll. ont montré que, sur des surfaces 
vicinales de silicium, lors du phénomène de méandrage, l’amplitude des oscillations des bords 
de marches augmente avec la durée du traitement thermique jusqu’à atteindre une valeur 
maximale (dépendant de l’angle de miscut ݉ଵ de la surface vicinale considérée) [9]–[11]. De 
la même façon, dans le cas des surfaces vicinales de saphir, pendant le palier du traitement 
thermique, le méandrage apparait, comme cela a été observé dans le cas du silicium [7], par 
un processus similaire à celui d’une décomposition spinodale et correspond à l’apparition 
d’une modulation périodique le long du bord des marches. Dans notre cas, cette modulation 
constituerait l’amorce de l’apparition de la deuxième période associée à la formation du 
réseau 2D. La condition pour que cette modulation périodique s’étende serait, par analogie 
avec la décomposition spinodale classique, que le système initial soit homogène, c’est-à-dire 
ici que les bords de marches soient rectilignes. L’introduction d’un angle d’azimut ݉ଶ non 
nul est, dans ce type d’approche, un handicap majeur puisqu’elle induit la présence de crans 
repartis de façon non périodique le long des bords de marche, créant ainsi des points 
d’ancrage du méandrage répartis de façon quelconque et empêchant donc l’apparition d’une 
mise en ordre périodique. 
La description de la surface, comme étant un réseau rectangulaire centré décoré par 
une assemblée de pyramides, implique de plus que les oscillations des bords de marches 
obtenues ne sont pas quelconques mais sont en réalité conditionnées par la cristallographie de 
l’alumine α. En effet, le modèle des pyramides montre que pour des bords de marches initiaux 
alignés sur la direction [ͳͳͲ] de l’alumine α, les arêtes des pyramides correspondent aux 
directions [ʹͳͲ] et [ͳ̅ʹ̅Ͳ] (Cf. Figure 30 du chapitre 3). Ces résultats indiquent que le 
méandrage conduit à l’apparition de deux nouvelles directions cristallographiques 
équivalentes entre elles mais non équivalentes à la direction initiale des bords de marches. 
L’apparition du réseau 2D suppose au départ la présence de bords de marches 
rectilignes, et ceci explique qu’il soit souhaitable que l’angle d’azimut ݉ଶ soit nul. Il est plus 
difficile de comprendre pourquoi le réseau 2D n’est observé que pour un angle de miscut ݉ଵ 
égal à 10°. Cet angle de miscut définit un rapport entre la longueur des marches et leur 
hauteur. Dans le plan de base des pyramides, les directions correspondant aux côtés du 
triangle isocèle de base sont définies. Il apparaît que la distance entre deux bords de marches 
consécutifs doit être non quelconque par rapport à la taille de la pyramide pour que le réseau 
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2D puisse se former correctement. Ceci pourrait expliquer le rôle particulier de cette valeur de 
10° pour ce qui est de l’angle de miscut ݉ଵ. De plus, concernant la direction des bords de 
marches, les différents résultats obtenus au cours de ces travaux semblent indiquer que le 
réseau 2D ne se forme que dans le cas où la surface vicinale a été découpée de sorte à avoir 
des bords de marches alignés sur une direction de type < ͳͳͲ >. Cette observation signifie 
donc que le processus de méandrage conduisant à l’organisation bidimensionnelle est favorisé 
dans le cas où les bords de marches sont alignés selon une direction < ͳͳͲ >.  
Enfin, nous avons montré dans le paragraphe II. 3) qu’une augmentation de la durée de 
traitement thermique conduit à la croissance de la taille des pyramides par un processus de 
coalescence, celles-ci conservant leur forme et leur organisation sur le réseau rectangulaire 
centré. Des observations par AFM ont pu être réalisées sur des surfaces vicinales de saphir 
traitées à 1250 °C sous oxygène pendant des durées de traitement thermique beaucoup plus 
longues allant jusqu’à  380 h2. Les images topographiques des échantillons correspondants 
sont reportées sur la Figure 25 et la Figure 26 pour des surfaces vicinales de saphir dont les 
bords des marches initiales sont alignés sur des directions de type < ͳͳͲ > et < ʹͳͲ > 
respectivement. 
Tout d’abord, ces images montrent à nouveau que deux morphologies de surface 
distinctes l’une de l’autre peuvent être obtenues selon la direction initiale des bords de 
marches. De plus, dans le cas de la surface découpée pour que les bords de marches soient 
alignés le long d’une direction < ͳͳͲ >, ces images montrent que la morphologie 
bidimensionnelle, obtenue notamment pour une durée de traitement thermique de 48 h (Cf. 
Figure 25b), semble progressivement évoluer au fur et à mesure que la durée de palier 
augmente. Ces observations pourraient être expliquées par le fait que l’énergie de surface des 
plans ሺͲͲͳሻ est plus faible que celles des plans ሺͳʹ̅ͳ5ሻ ou ሺʹͳ̅ͳ5ሻ et que donc les faces ሺͲͲͳሻ des pyramides sont plus stables. Elles vont donc consommer les faces ሺͳʹ̅ͳ5ሻ et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ et la surface des faces ሺͲͲͳሻ va devenir de plus en plus importante. Ainsi, nous 
pouvons supposer que, pour des durées très très longues, les faces ሺ૚૛̅૚�ሻ et ሺ૛૚̅૚�ሻ 
                                                 
2
 Cette campagne d’expériences a été réalisée sur deux échantillons, l’un avec des bords de marches de type < ͳͳͲ > et l’autre de type < ʹͳͲ >. Ces deux échantillons ont été traités simultanément dans le four Ceradel 
puis observés par AFM. Les durées de traitement thermique indiquées correspondent donc à des durées de palier 
« cumulées » sur l’ensemble des durées des traitements thermiques successifs subis par les échantillons 
considérés. 
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finissent par complètement disparaître et que la surface soit à nouveau constituée de 
marches en forme de prisme, c’est-à-dire que l’organisation serait à nouveau 
monodimensionnelle mais avec des périodes beaucoup plus importantes que celles 
obtenues avant la formation du réseau 2D. 
III. 4) Observation de la transition 1D/2D par une étude 
de GISAXS in situ 
Des essais ont été réalisés afin de pouvoir observer, par GISAXS in situ, l’apparition 
du réseau bidimensionnel. Pour cela, une surface vicinale de saphir découpée avec un angle 
de miscut ݉ଵ de 10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul et de sorte à avoir des bords de marches de 
type < ͳͳͲ > a été traitée, avec le four prototype décrit dans le paragraphe II. 1), à une 
température de 1325 °C pendant une durée de 39 h sous oxygène. Des séries de clichés (�௬; �௭) expérimentaux GISAXS ont été enregistrés sur une plage angulaire allant de -190° à 
10° avec un pas de 0,5°. Une première mesure a été faite sur la surface vicinale brute, c’est-à-
dire avant la montée en température, puis l’ensemble des mesures a été réalisé tous les quarts 
d’heure environ pendant toute la durée du palier à 1325 °C. Des cartes (�௫; �௬) ont ainsi pu 
être tracées à partir de ces données expérimentales et certaines sont présentées sur la Figure 
27 pour différentes durées de palier. 
Tout d’abord, la carte (�௫; �௬) obtenue pour la surface vicinale brute avant le début du 
traitement thermique (Cf. Figure 27a) montre que la distribution d’intensité est uniforme 
quelle que soit la direction considérée ce qui confirme bien, qu’après la découpe du 
monocristal, les marches de la surface ne présentent pas d’organisation périodique 
particulière. Comme pour l’échantillon précédent étudié par GISAXS in situ (dont les 
résultats ont été présentés dans le paragraphe II. 2)), l’apparition de la mise en ordre dans une 
direction n’a pas pu être observée à cause de la durée nécessaire à l’ajustement des différents 
réglages du goniomètre réalisés pendant la montée en température et de ce fait, la première 
carte (�௫; �௬) enregistrée en début de palier présente déjà un signal correspondant à une 
organisation périodique dans une direction (Cf. Figure 27b). En effet, la Figure 27b montre 
que le signal de diffusion obtenu est observable sur la direction [ͳͳ̅Ͳ]∗, c’est-à-dire dans la 
situation où le faisceau de rayons X est aligné sur la direction [ͳͳͲ]∗. La carte (�௫; �௬) 
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enregistrée permet donc de confirmer que les bords de marches de la surface vicinale 
correspondent à la direction [ͳͳͲ] de l’alumine α. 
Ensuite, les cartes (�௫; �௬) enregistrées pour des durées du palier plus longues montrent 
clairement que cette première direction est conservée pendant toute la durée du traitement 
thermique (Cf. Figure 27c à i). Les cartes (�௫; �௬) montrent que, à partir du moment où les 
tiges correspondant aux marches périodiques sont visibles (Cf. Figure 27b), le signal de 
diffusion diffuse évolue constamment en fonction de la durée du palier et des renforcements 
de l’intensité sont observables dans certaines directions différentes de [ͳͳ̅Ͳ]∗. Ces variations
   
(a) (b) (c) 
   
(d) (e) (f) 
   
(g) (h) (i) 
Figure 27 : cartes (�௫; �௬) expérimentales obtenues pendant un traitement thermique à 1325 °C sous oxygène 
pour différentes durées de palier �, à savoir (a) surface vicinale brute, (b) � =  ͳℎͶ5, (c) � =  5ℎͲ͸, (d) � =  ͳ5ℎͳʹ, (e) � =  ʹͲℎ, (f) � =  ʹ5ℎ, (g) � =  ͵ͲℎͶͺ, (h) � =  ͵5ℎͳʹ et (i) � =  ͵ͺℎ͵Ͳ. 
MATRINGE Caroline | Thèse de doctorat | Université de Limoges | 2016 213 
 
du signal indiquent bien que le système évolue pendant le traitement thermique. Enfin, la 
carte obtenue pour une durée de palier de 38h30, présentée sur la Figure 27i, illustre 
l’apparition de la seconde direction dans une direction proche de la direction [ͳͲͲ]∗ de 
l’alumine α, ce qui correspond à une mise en ordre le long de la direction [ͲͳͲ] sur la surface. 
De plus, l’apparition d’une mise en ordre dans cette direction est en accord avec les résultats 
des expériences réalisées ex situ présentées dans le paragraphe III. 1). En effet, dans le cas de 
surfaces vicinales découpées avec des bords de marches alignés sur une direction de type < ͳͳͲ >, l’une des directions obtenue dans le cas d’une organisation bidimensionnelle est 
bien la direction [ͲͳͲ]. 
IV. Conclusion 
Les principaux objectifs de ce chapitre étaient d’étudier l’évolution isotherme des 
réseaux mono- et bidimensionnel (Cf. chapitre 3) sur des surfaces vicinales de saphir et 
d’essayer d’identifier les différents processus permettant le passage de la morphologie 1D à 
l’organisation 2D et ce, en s’appuyant sur une analyse de résultats obtenus par différentes 
techniques de caractérisation complémentaires, à savoir la diffusion centrale des rayons X 
sous incidence rasante, la diffraction de surface et la microscopie à force atomique. 
Pour ce qui est de l’organisation monodimensionnelle, il a ainsi pu être mis en 
évidence qu’une augmentation de la durée de traitement thermique conduisait à la fois à une 
augmentation de la période des marches suivant une loi de type puissance et à une diminution 
de la longueur des marches. Concernant les surfaces organisées dans deux directions, il a été 
montré que la forme des pyramides était conservée lorsque la durée de palier augmente et que 
la taille de ces objets devenait plus importante, la croissance se produisant selon un processus 
de coalescence des pyramides. 
Dans un second temps, nous nous sommes également intéressés à la transition existant 
entre ces deux morphologies de surface permettant le passage de l’une à l’autre. Il a ainsi pu 
être montré que, selon la direction initiale des bords de marches (alignés sur une direction < ͳͳͲ > ou < ʹͳͲ > ), des états de surface différents peuvent être obtenus pour des 
conditions de traitement thermique identiques. En effet, les résultats des études réalisées sur 
des substrats présentant des orientations variables (c’est-à-dire avec des angles de découpe 
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différents) ont montré que l’organisation de la surface décrite comme étant une assemblée de 
pyramides à base isocèle disposées sur un réseau rectangulaire centré ne semble pouvoir être 
obtenue que pour des surfaces vicinales de saphir découpées avec un angle de miscut ݉ଵ de 
10° et un angle d’azimut ݉ଶ nul et de sorte à ce que les bords de marches soient alignés sur 
une direction de type < ͳͳͲ >. Dans ce cas, le processus de mise en ordre conduisant à cette 
organisation 2D semble impliquer une étape de méandrage des bords de marches, initialement 
rectilignes. Des traitements thermiques réalisés avec des durées de palier extrêmement 
longues ont également permis de montrer que les pyramides, formant l’organisation 2D et 
constituées de faces ሺͲͲͳሻ, ሺͳʹ̅ͳ5ሻ et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ, vont évoluer. En effet, les faces ሺͲͲͳሻ, 
énergétiquement plus stables, vont progressivement consommer les faces ሺͳʹ̅ͳ5ሻ et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ. 
Cela va entraîner une augmentation de leur surface par rapport aux deux autres faces ሺͳʹ̅ͳ5ሻ 
et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ qui vont finir par complètement disparaître. L’organisation de la surface 
redeviendrait ainsi monodimensionnelle et pourrait à nouveau être décrite par une assemblée 
de prismes à section triangulaire mais dont les tailles seraient beaucoup plus élevées que 
celles des premiers prismes observés.  
Enfin, le début de la transition 1D/2D a pu être observé grâce à une expérience de 
GISAXS in situ. Cette expérience nous a notamment permis de clairement mettre en évidence 
que la direction initiale des bords de marches est conservée pendant les différentes étapes de 
la mise en ordre et d’observer l’apparition d’une organisation selon une seconde direction, 
non quelconque par rapport à la première.  
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CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES 
 
La morphologie des surfaces vicinales dépend des angles de découpe choisis, angles 
de miscut et d'azimut, pour créer la surface initiale brute. Dans le cas de surfaces vicinales de 
saphir, deux types de morphologies de surface ont pu être mis en évidence. En effet, la surface 
peut présenter une organisation périodique dans une direction ou une organisation périodique 
dans deux directions. Les objectifs de ces travaux étaient d’étudier les différents types de 
morphologie de surfaces vicinales de saphir obtenus suite à des traitements thermiques 
réalisés à hautes températures et de comprendre les processus qui conduisent à leur formation. 
Pour cela différentes techniques de caractérisation complémentaires ont pu être mises en 
œuvre. La combinaison des résultats de diffusion centrale des rayons X sous incidence rasante 
(GISAXS) et de diffraction de surface (GIXD) a ainsi permis d’une part de décrire 
parfaitement la morphologie bidimensionnelle de surfaces vicinales de saphir et d’autre part 
de proposer un processus concernant le passage de l’organisation monodimensionnelle (1D) 
vers l’organisation bidimensionnelle (2D). 
 
L’acquisition des données expérimentales de diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante a été faite par rotation de la surface de l’échantillon autour de la normale à 
la surface moyenne et ce, dans le but de pouvoir reconstruire la distribution tridimensionnelle 
de l'intensité diffusée présente au voisinage de l’origine de l’espace réciproque. Une méthode 
d’orientation des surfaces a été mise en place et permet également de pouvoir relier les 
directions cristallographiques de l’alumine α aux résultats ainsi obtenus par GISAXS. Cette 
procédure a été développée sur la ligne BM02 de l’ESRF où le couplage entre la diffraction 
des rayons X « classique » et la diffusion centrale a permis d'obtenir une orientation des 
surfaces avec une précision de 0,05° sur l’origine de la rotation. L'interprétation de ces 
résultats a été réalisée à l’aide de la simulation des données expérimentales en utilisant le 
logiciel FitGISAXS développé par D. Babonneau. Les surfaces vicinales sont alors décrites 
par rapport au plan d’une surface de référence comme étant une assemblée d’objets disposés 
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sur un substrat considéré comme infini. Nous avons pu déterminer la forme, la taille et 
l’organisation de ces objets sur la surface dans le but de parfaitement décrire la morphologie 
de la surface vicinale considérée. 
Dans le cas de l’organisation 1D, il a alors pu être montré que la morphologie de la 
surface pouvait être modélisée par une assemblée de prismes, dont le profil est un triangle 
isocèle, organisés de façon périodique dans une direction et recouvrant totalement la surface. 
La comparaison de clichés expérimentaux et simulés, pour différentes positions des bords de 
marches par rapport à la direction du faisceau de rayons X incident, permet de valider 
différentes hypothèses notamment sur la forme du profil de la surface, sur la longueur des 
marches et sur le recouvrement de la surface. Concernant les surfaces organisées de façon 
bidimensionnelle, l’observation de l’intensité diffusée autour de différents nœuds du réseau 
réciproque par GIXD a montré la présence de trois tiges de diffusion coupant chacun de ces 
nœuds. Ces tiges de troncature ont permis de déterminer complètement la forme de l’objet qui 
peuvent alors être décrits comme des pyramides dont les faces sont des plans ሺͲͲͳሻ, ሺͳʹ̅ͳ5ሻ 
et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ de l’alumine α et dont la base est un triangle isocèle. Le réseau, quant à lui, a pu 
être déterminé à partir de l’étude du signal GISAXS qui conduit également à exprimer les 
périodes du réseau en fonction des dimensions des objets et permet donc de connaître la taille 
des pyramides. La morphologie 2D de cette surface peut être décrite, à partir de l’analyse des 
données GIXD et GISAXS, comme étant une assemblée de pyramides réparties sur un réseau 
rectangulaire centré. Cette surface peut également être vue comme étant constituée d’une 
succession de portions en forme de losange de plans ሺͲͲͳሻ situées à différentes hauteurs et 
séparées les unes des autres par des portions de plans {ʹͳ̅ͳ5}. 
Nous pensons qu’un phénomène de méandrage est à l’origine de la transition entre les 
réseaux mono- et bidimensionnel. En effet, il a été montré que, pendant un traitement 
thermique isotherme, la période des marches augmente en suivant une loi de type puissance 
dont l’exposant semble être compatible avec l’existence d’un processus de méandrage de 
bords de marches. Il a également été observé que la longueur des marches avait tendance à 
diminuer ce qui pourrait être une conséquence de ce processus. Une augmentation de la durée 
de traitement thermique conduit à une organisation non quelconque des oscillations des bords 
de marches qui finit par provoquer la formation du réseau 2D décrit par une assemblée de 
pyramides décorant un réseau rectangulaire centré. Cette morphologie continue à évoluer par 
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coalescence : la forme du réseau et celle des pyramides sont conservées mais leur taille 
augmente de façon significative. Enfin, au bout d’un certain temps, les faces ሺͲͲͳሻ des 
pyramides vont progressivement consommer les faces de types ሺͳʹ̅ͳ5ሻ et ሺʹͳ̅ͳ5ሻ des 
pyramides, reformant ainsi une organisation monodimensionnelle avec des périodes plus 
grandes. 
 
Les simulations des données expérimentales de diffusion centrale enregistrées dans le 
cas de l’organisation bidimensionnelle ont été réalisées en utilisant le facteur de forme d’un 
tétraèdre régulier. Cependant, les résultats obtenus au cours de ces travaux ont conduit à dire 
que la forme des objets pouvait être décrite par une pyramide dont la base est en réalité un 
triangle isocèle et non un triangle équilatéral comme dans le cas du tétraèdre régulier. Les 
simulations pourraient donc être améliorées en calculant le facteur de forme des pyramides à 
base isocèle afin de pouvoir comparer les clichés expérimentaux et calculés à différentes 
positions angulaires et ainsi parfaitement valider le modèle. 
La plupart des traitements thermiques réalisés au cours de ces travaux ont été faits 
sous une atmosphère d’oxygène pur. Il pourrait alors être intéressant de pouvoir mesurer la 
pression partielle d’oxygène dans l’enceinte du four pendant la durée du traitement thermique 
afin de déterminer son influence sur le processus de mise en ordre. Ainsi, cela pourrait 
notamment permettre de reproduire correctement les conditions expérimentales utilisées au 
laboratoire sur le four prototype présent sur la ligne BM02 de l’ESRF. En effet, en utilisant la 
même pression partielle d’oxygène, l’observation de la transition entre les deux réseaux par 
GISAXS in situ pourrait être facilitée ce qui permettrait de l’obtenir pour des durées de palier 
raisonnables. Et de ce fait, l’évolution du réseau 2D ainsi obtenu pourrait également être 
étudiée en suivant l’évolution in situ du signal de diffusion.  
Au cours de ces travaux, il a été montré que les surfaces vicinales de saphir présentant 
un angle de miscut de 10° ont un comportement différent des autres surfaces étudiées. De 
plus, il a été observé que le réseau 2D se formait dans le cas des surfaces découpées avec des 
bords de marches alignés selon une direction < ͳͳͲ > de l’alumine α mais pas lorsque les 
bords de marches sont alignés selon une direction < ʹͳͲ >. Des calculs théoriques pourraient 
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alors compléter ces observations et ainsi permettre de mieux comprendre pourquoi cette 
situation semble être plus favorable à la formation du réseau 2D.
   
Résumé : 
 
Les systèmes nanostructurés composés de nanoparticules déposées à la surface d’oxyde présentent à la 
fois un intérêt fondamental et technologique. Les propriétés finales de tels systèmes dépendent 
principalement de la forme et de la taille des nanoparticules déposées ainsi que de leur organisation sur 
la surface. Dans ce contexte général, l’utilisation de surfaces vicinales apparaît comme un moyen 
intéressant pour réaliser des substrats gabarits sur lesquels des particules pourront être déposées. Ce 
travail est consacré à l’étude de la nanostructuration bidimensionnelle (2D) de surfaces vicinales de 
saphir obtenue dans certaines conditions expérimentales (orientation de la surface vicinale et 
paramètres du traitement thermique). Les principaux objectifs de cette étude sont de décrire la 
morphologie de surface de ces échantillons présentant une mise en ordre monodimensionnelle (1D)  et 
2D mais aussi de proposer un mécanisme concernant le passage de l’organisation 1D à l’organisation 
2D.  
 
La morphologie des surfaces vicinales de saphir, traitées à 1250 °C sous atmosphère d’oxygène pur 
pendant des durées allant jusqu’à 380 h, a été étudiée par des techniques expérimentales 
complémentaires : la microscopie à force atomique (AFM), la diffusion centrale des rayons X sous 
incidence rasante (GISAXS) et la diffraction de surface (GIXD). Les différents résultats ainsi obtenus 
nous ont permis de montrer que la surface présentant une organisation 2D pouvait être décrite par une 
assemblée de pyramides, dont la base est un triangle isocèle, décorant un réseau rectangulaire centré. 
Nous avons déterminé de façon très précise la forme de ce tétraèdre irrégulier qui a été décrit selon les 
caractéristiques cristallographiques du saphir. Il a de plus été montré qu’un phénomène de méandrage 
des bords de marches est probablement à l’origine de la transition entre les réseaux 1D et 2D qui n’est 
observée que lorsque les bords de marches initiaux sont rectilignes. 






Nanostructured systems based on nanoparticles deposited onto oxide surfaces have both a fundamental 
and technological interests. Final properties of such systems depend mostly on the shape and size of 
the nanoparticles and also on their spatial organization on the surface. In this general context, the use 
of vicinal surfaces appears to be an interesting way of producing templates for ordering nanoparticles. 
This work is devoted to the study of two-dimension (2D) nanostructuration of sapphire vicinal 
surfaces obtained under specific experimental conditions (vicinal surface orientation and thermal 
treatment parameters). The main objectives of this study were to describe the surface morphology of 
the samples having the 1D and the 2D ordering and also to propose a mechanism regarding the 
transition from the 1D to the 2D ordering. 
 
Morphology of sapphire vicinal surfaces, annealed at 1250 °C under pure oxygen atmosphere during 
various durations up to 380 h, was studied by complementary technics: atomic force microscopy 
(AFM), grazing-incidence small-angle X-rays scattering (GISAXS), and grazing-incidence X-rays 
diffraction (GIXD). Results allowed us to describe the 2D ordered surface by being an assembly of 
pyramids with an isosceles triangle base decorating a rectangular centered lattice. The shape of those 
irregular tetrahedrons has been precisely determined with the crystallographic characteristics of 
sapphire. It has also been shown that a meandering step-edge phenomenon is probably the starting 
point of the transition between 1D and 2D lattices obtained when initial step-edges are straight. 
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